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Cap´ıtulo 1
Introduccio´n General
En 1970, Leo Esaki propuso la primera estructura cua´ntica semiconductora en
un trabajo que hoy en d´ıa es cla´sico de la F´ısica de Semiconductores [1]. No en vano,
la profunda visio´n de futuro de las predicciones hechas por e´l, han proporcionado
mu´ltiples y sorprendentes resultados, no so´lo en la investigacio´n ba´sica de los semi-
conductores, sino tambie´n en las numerosas aplicaciones que de ella se han derivado.
Nadie en aquellos momentos pod´ıa imaginar que hoy en d´ıa ser´ıa posible controlar
la forma y taman˜o de los materiales semiconductores a escalas nanome´tricas. Sin
embargo, en el transcurso de los an˜os, el incipiente desarrollo de las te´cnicas de
crecimiento epitaxial ha propiciado la creacio´n de diversas estructuras en las que el
confinamiento espacial de los portadores es cada vez ma´s elevado. El te´rmino nanoes-
tructura tal y como lo conocemos hoy en d´ıa, no ha sido acun˜ado hasta que dicho
confinamiento se ha demostrado en las tres direcciones del espacio, pero lo verdade-
ramente relevante es que muchas de sus propiedades ya fueron predichas en el caso
de la superred imaginada por L. Esaki. Cuando el confinamiento es tridimensional,
en mu´ltiples aspectos, estos sistemas constituyen un sistema modelo de feno´menos
hasta hace poco reservados a la F´ısica Ato´mica y Molecular. En otras ocasiones, sus
propiedades no tienen ana´logo ni siquiera en aquella. El efecto combinado del alto
confinamiento espacial de los portadores de carga, y de la interaccio´n coherente entre
estos portadores y el resto de excitaciones propias del semiconductor, dan lugar a
propiedades nuevas que son exclusivas de estos sistemas.
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Figura 1.1: Densidad de estados en nanoestructuras cua´nticas semiconductoras ideales. Reduciendo
de tres a cero el nu´mero de grados de libertad, los estados electro´nicos disponibles para los porta-
dores evolucionan desde un espectro continuo en energ´ıa en el material en volumen, a un conjunto
discreto de energ´ıas en las cajas cua´nticas cero-dimensionales.
El requisito esencial para que todas estas nuevas caracter´ısticas puedan ser es-
tudiadas es que el confinamiento sea efectivo en longitudes del orden del recorrido
libre medio del portador en el semiconductor considerado. Con ello, las propiedades
electro´nicas del mismo pasan paulatinamente, del cara´cter continuo t´ıpico de los
materiales en volumen, al cara´cter discreto de las cajas cua´nticas semiconductoras
[fig. 1.1].
En este trabajo de tesis presentaremos resultados experimentales y teo´ricos ba-
sados en el estudio de las propiedades o´pticas y electro´nicas de cajas cua´nticas
autoensambladas y aisladas de Arseniuro de Indio. Para ello, en los siguientes cua-
tro cap´ıtulos introduciremos el estado actual de la investigacio´n en este campo y
las te´cnicas experimentales y modelos teo´ricos que permiten dicho estudio. Esta in-
troduccio´n se basa en una recopilacio´n de los conceptos ma´s importantes necesarios
para describir las propiedades individuales de estos sistemas que son el objeto prin-
cipal de esta tesis. En el cap´ıtulo 6 veremos las te´cnicas experimentales utilizadas
para caracterizar las diversas muestras investigadas. Las propiedades morfolo´gicas
y macrosco´picas de dichas muestras sera´n analizadas en el cap´ıtulo 7 ponie´ndose
de manifiesto su importancia para una correcta interpretacio´n de los resultados mi-
7crosco´picos. El estudio de las propiedades individuales de cajas cua´nticas aisladas de
InAs se llevara´ a cabo en los cap´ıtulos 8 y 9. En los mismos, los resultados obtenidos
en experimentos de micro-espectroscop´ıa de emisio´n y modulacio´n sera´n analizados
a la luz de diversos modelos teo´ricos y, cuando sea posible, comparados con resulta-
dos ya pubicados por otros autores. Tras las conclusiones generales del cap´ıtulo 10
se han inclu´ıdo diversos ape´ndices que recogen algunos aspectos ma´s espec´ıficos que
se han separado de la discusio´n principal. Finalmente, se ha considerado oportuno
incluir un anexo con los resultados obtenidos en hilos cua´nticos autoensamblados de
InAs/InP por su afinidad con las cajas cua´nticas InAs/GaAs investigadas en esta te-
sis. De esta manera, completamos una visio´n de conjunto de las propiedades o´pticas
y electro´nicas de nanoestructuras cua´nticas autoensambladas de InAs investigadas a
trave´s de varios me´todos experimentales con diferentes grados de resolucio´n espacial
y espectral.
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Cap´ıtulo 2
Nanoespectroscop´ıa de cajas
cua´nticas aisladas
En la introduccio´n general el concepto de caja cua´ntica ha sido presentado ha-
ciendo especial hincapie a que son sus dimensiones nanome´tricas lo que hace que
este sistema posea propiedades ine´ditas en los sistemas macro o microsco´picos. Por
supuesto, esto impone importantes restricciones y requerimientos durante la fabri-
cacio´n y caracterizacio´n de tales sistemas f´ısicos, que aumentan considerablemente
cuando el intere´s se centra en el estudio de las propiedades individuales de una de
dichas cajas cua´nticas.
2.1. Obtencio´n y caracterizacio´n de cajas cua´nti-
cas aisladas
En la presente seccio´n presentaremos los factores fundamentales a tener en cuenta
para la obtencio´n y estudio de cajas cua´nticas aisladas. Para ello, revisaremos los
me´todos empleados en este campo de la nanotecnolog´ıa que son relevantes para los
objetivos propuestos en esta tesis. Como es habitual en estos casos, ningu´n me´todo
es superior o inferior a los dema´s y cada aproximacio´n al problema tendra´ sus propias
ventajas e inconvenientes cuya idoneidad dependera´ de la naturaleza del estudio que
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se ha de llevar a cabo.
2.1.1. Me´todos litogra´ficos
De manera general, el propio concepto de caja cua´ntica aislada es poco aclarato-
rio atendiendo a su uso en la literatura. Multitud de sistemas basados en diferentes
materiales han sido bautizados con ese nombre en la literatura cient´ıfica de los u´lti-
mos quince an˜os. As´ı por ejemplo, partiendo de gases de electrones bidimensionales
(2DEG1) generados en la intercara de capas epitaxiales Al(Ga)As/GaAs, es posi-
ble definir por litograf´ıa de haces de electrones contactos superficiales lo bastante
pequen˜os como para depletar la carga en a´reas minu´sculas de la superficie de la
muestra [fig. 2.1]. Para un a´rea de la carga depletada lo bastante pequen˜a y a 4
K de temperatura, las caracter´ısticas de intensidad-voltaje y/o capacidad-voltaje
pueden ser analizadas atendiendo a las propiedades de un nu´mero finito y pequen˜o
de electrones contenidos en el a´rea definida por la litograf´ıa. Esta espectroscop´ıa de
uno o pocos electrones ha permitido bautizar tales dispositivos como cajas cua´nticas
dado que los electrones en su interior se hayan confinados cua´nticamente como de-
muestra la estructura de niveles discretos que presentan y las propiedades coherentes
de transporte a trave´s de los mismos [2, 3].
Adema´s, en el caso recie´n descrito y esquematizado en la figura 2.1, dichas cajas
cua´nticas se encuentran realmente aisladas en tanto que se hayan separadas distan-
cias macrosco´picas de otras cajas cua´nticas presentes, hipote´ticamente, en el mismo
substrato. Esto permite estudiar las propiedades individuales de las mismas basa´ndo-
nos so´lo en su interaccio´n mutua y con el medio que las rodea. Dicho acoplamiento
al medio es inevitable trata´ndose de nanoestructuras semiconductoras que surgen
de una modificacio´n de las propiedades locales del material semiconductor huesped
que las alberga y rodea. El conocimiento y control de dicha interaccio´n es indis-
pensable por dos motivos. En primer lugar, la propia caja cua´ntica, como sistema
f´ısico, ha de estar acoplada con el mundo macrosco´pico a fin de que sus propiedades
sean accesibles experimentalmente. Por otro lado, esa interaccio´n ha de ocurrir sin
1De las siglas en ingle´s de Two Dimensional Electron Gas
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Figura 2.1: Imagen de microscop´ıa electro´nica de un dispositivo que contiene dos cajas cua´nti-
cas aisladas definidas en un 2DEG (a). Variando los voltajes aplicados a los diferentes contactos
Schottky en presencia de un campo magne´tico perpendicular a la estructura, las propiedades de
transporte coherente de electrones viajando a trave´s de una u otra caja cua´ntica son investigadas.
Las interacciones presentes en dicho sistema se muestran esquema´ticamente en (b). Reproducido
de Holleitner et al [3].
que el cara´cter cuasi-ato´mico de dichas propiedades se pierda. Supongamos una caja
cua´ntica en la que un electro´n confinado so´lo puede ocupar ciertos niveles discretos
separados entre si una energ´ıa dada. La anchura de l´ınea homoge´nea de uno cual-
quiera de esos niveles dependera´ de la coherencia del electro´n en dicho estado y de
su tiempo de vida. Para una caja cua´ntica totalmente aislada, i. e. en ausencia de
toda interaccio´n, dicho electro´n se mantendr´ıa coherente hasta decaer a otro nivel
de menor energ´ıa en un tiempo dado por su probabilidad de emisio´n esponta´nea. En
tal situacio´n su anchura de l´ınea homoge´nea ser´ıa:
Γ = Γsp (2.1)
Cuando dicho electro´n interactu´a con el medio semiconductor que rodea la ca-
ja cua´ntica, por ejemplo a trave´s de la interaccio´n electro´n-fono´n, la anchura ho-
moge´nea del nivel asociado aumenta y viene dada por:
Γ = Γsp + Γnr + 2γxd (2.2)
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donde γxd da cuenta de aquellos procesos que afectan a la coherencia del estado, pero
no a su tiempo de vida [4]. En caso de que la anchura superase cierto valor, la posible
superposicio´n de los diferentes niveles destruir´ıa al cara´cter discreto y cuasi-ato´mico
de la estructura electro´nica de la caja cua´ntica, y por tanto e´ste es el primer factor
a tener en cuenta en el disen˜o y estudio de tales sistemas. A fin de minimizar la
interaccio´n electro´n-fono´n en un so´lido, es corriente disminuir la temperatura de la
muestra hasta unos pocos kelvin o incluso milikelvin. Esto se debe a que el nu´mero
de estados fono´nicos ocupados a una energ´ıa dada disminuye exponencialmente con
la temperatura segu´n la ley de Bose-Einstein [5]:
Nph(ω) =
1
exp
~ω
kT −1
(2.3)
Pero e´sta no es la u´nica estrategia a seguir, y tampoco la ma´s deseable, si preten-
demos utilizar las ventajas de estos sistemas para obtener dispositivos que funcionen
a temperatura ambiente. Recientemente, se han estudiado las propiedades de cajas
cua´nticas aisladas y parcialmente desacopladas del medio semiconductor huesped
que las alberga [6]. Para conseguirlo, la epitaxia de AlGaAs/GaAs se realiza de la
manera habitual para obtener un gas de electrones bidimensional en una intercara
cercana a la superficie de la muestra. Adema´s, una capa sacrificable se incluye en
la estructura entre el substrato y el 2DEG. Por procedimientos qu´ımicos llevados a
cabo tras la epitaxia, dicha capa sacrificable se elimina (de ahi su nombre) dejando
una caja cua´ntica suspendida en el centro de una membrana de semiconductor que
la conecta al substrato [fig. 2.2(a)]. En tal sistema, las propiedades de transporte
de electrones de uno a otro extremo de la caja esta´n determinadas por el acopla-
miento coherente entre cada electro´n y los modos de vibracio´n de la estructura que
la sustenta. Las reducidas dimensiones y la alta simetr´ıa de dicha estructura provo-
ca que so´lo unos pocos modos sean posibles, inhibiendose de manera drama´tica el
acoplamiento entre la caja cua´ntica y su entorno, tal y como se pretend´ıa mostrar.
Como vemos, obtener cajas cua´nticas aisladas como las descritas arriba es un
proceso delicado que requiere del uso de tecnolog´ıas litogra´ficas complejas. Su ven-
taja es evidente desde el punto de vista de que una o pocas cajas son definidas en
un dispositivo que nos permite estudiar sus propiedades individuales. Sin embargo,
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Figura 2.2: Micrograf´ıa electro´nica de un dispositivo que contiene una caja cua´ntica contenida en
una membrana libremente suspendida sobre el substrato (a). El transporte coherente de electrones
a trave´s de la caja cua´ntica depende de manera crucial de la estructura de niveles vibracionales de
la membrana y su interaccio´n con los estados electro´nicos (b). Reproducido de Weig et al [6].
este me´todo tambie´n presenta desventajas derivadas de la tecnolog´ıa empleada. Para
volumenes de material tan pequen˜os como los necesarios para que el confinamiento
cua´ntico de los portadores tenga lugar, las te´cnicas de litograf´ıa y procesado qu´ımico
post-epitaxia introducen un elevado nu´mero de defectos superficiales debido tanto
a los enlaces no saturados del propio material como a la implantacio´n de impurezas
provenientes de los reactivos. Esto provoca una reduccio´n importante de la movili-
dad y densidad de portadores libres2 que aunque no compromete de manera dra´stica
el transporte coherente de electrones a trave´s de la nanoestructura (sus dimensiones
son au´n menores que el recorrido libre medio), si que disminuye de manera decisiva
la eficiencia radiativa de la misma q = Γsp/Γnr, haciendolos o´pticamente inactivos .
Este hecho nos obliga a abandonar las te´cnicas lito´graficas de alta resolucio´n
2En el ejemplo anterior nS = 9.1× 1011 cm−2 y µ = 234000 cm2/Vs para el gas bidimensional
original antes del procesado, y nS = 6.25 × 1011 cm−2 y µ = 5500 cm2/Vs en la estructura final
[7].
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cuando lo que pretendemos es estudiar las propiedades o´pticas de cajas cua´nticas
aisladas.
2.1.2. Me´todos de crecimiento autoensamblado
Las cajas cua´nticas autoensambladas y en general las nanoestructuras cua´nticas
autoensambladas constituyen los candidatos ideales cuando se trata de estudiar los
feno´menos de generacio´n, relajacio´n y recombinacio´n excito´nica en semiconducto-
res, siendo dichos procesos determinantes para la estrategia presente y futura en
el disen˜o y fabricacio´n de dispositivos optoelectro´nicos ma´s eficientes3. El inconve-
niente en este caso proviene del hecho de que resulta dificil obtener cajas cua´nticas
aisladas en el sentido macrosco´pico descrito arriba. En el cap´ıtulo 4 y las referencias
all´ı inclu´ıdas, proporcionaremos ma´s informacio´n sobre el me´todo de crecimiento.
Por ahora nos centraremos en su capacidad para producir nanoestructuras cua´nticas
aisladas. Tomando como referencia el sistema In(Ga)As/GaAs, las te´cnicas actua-
les basadas en el crecimiento autoensamblado son ineficientes en producir muestras
con densidades superficiales menores de 108 cm−2, siendo la densidad t´ıpica de 108-
1011 cm−2 [fig. 2.3]. As´ı, si dc es el espesor cr´ıtico en ML, la var´ıacio´n de la densidad
superficial con el nu´mero de monocapas de InAs depositadas d, viene dada por:
ρD = ρ0(d− dc)α (2.4)
donde ρ0 = 2× 1011 cm−2, α = 1.76 y dc = 1.5 ML se obtienen experimentalmente
del estudio sistema´tico de muestras crecidas en las mismas condiciones [12]. Cabe
decir que bajo ciertas condiciones, se pueden obtener densidades hasta dos ordenes
de magnitud menores si el substrato no se rota durante la epitaxia. En tal caso,
la concentracio´n de cajas cua´nticas en la superficie variara´ de un extremo a otro
de la muestra segu´n el gradiente de espesor depositado dado por la geometr´ıa de la
ca´mara de crecimiento. Sin embargo, la dependencia cr´ıtica predicha por la ecuacio´n
(2.4) previene de conseguir a´reas extensas con recubrimientos menores de 108 cm−2
y los resultados se reducen a unos pocos casos en la literatura [13].
3Ejemplos relevantes de estas aplicaciones aparecen en [8, 9, 10, 11].
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Figura 2.3: Dependencia de la densidad superficial de cajas cua´nticas autoorganizadas InAs/GaAs
con el espesor de InAs depositado durante la epitaxia segu´n los para´metros obtenidos por Leonard
et al [12].
Con esas elevadas densidades superficiales el estudio de las propiedades de una
sola caja cua´ntica es complicado y, por tanto, es intensa la investigacio´n dedicada
al aislamiento efectivo de las mismas en e´ste y otros materiales. Por ejemplo, las
llamadas cajas cua´nticas naturales surgen de manera esponta´nea al crecer pozos
cua´nticos de pequen˜o espesor interrumpiendo el crecimiento entre las distintas ca-
pas para permitir un cierto desorden de la capa bidimensional. Las cajas cua´nticas
aparecen entonces de manera natural como fluctuaciones de monocapa en el espesor
del pozo cua´ntico en cuestio´n. El resultado son islas de ∼ 4 nm en la direccio´n de
crecimiento y una extensio´n lateral entre 40 y 60 nm, que se hallan fuertemente
acopladas electro´nicamente al pozo cua´ntico que las contiene. Este sistema ha sido
estudiado con notable e´xito en la combinacio´n GaAs/Al(Ga)As, y numerosos re-
sultados en cajas cua´nticas individuales de este tipo han aparecido en la literatura
en experimentos de fotoluminiscencia (PL), fotoluminiscencia de excitacio´n (PLE)
[14, 15, 16], resolucio´n temporal [17], espectroscop´ıa no lineal [4] y ma´s recientemen-
te absorcio´n [18]. Estas cajas cua´nticas naturales, dejando aparte las diferencias en
el crecimiento de las mismas, se diferencian de las cajas cua´nticas autoensambladas
de InAs/GaAs por el menor confinamiento de los portadores en las primeras debido
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al pobre confinamiento lateral (∼ 8 meV) 4, pero por lo que respecta a la densidad
superficial, los valores son igualmente elevados y del orden de las muestras basadas
en cajas cua´nticas autoensambladas InAs/GaAs.
La situacio´n no mejora sustancialmente al cambiar a otros materiales. As´ı, aparte
de las diferentes combinaciones In(Ga)As/(Al)GaAs o In(Al)As/(Al)GaAs derivadas
en parte del primigenio sistema InAs/GaAs, otras combinaciones basadas en mate-
riales III-V tales como InAs/InP, InP/GaAs, InAs/GaP, InP/GaInP o GaSb/GaAs
han sido propuestas verificando experimentalmente su crecimiento. Igualmente, se
han obtenido resultados satisfactorios en sistemas basados en materiales del grupo
IV (Ge/Si), materiales II-VI (ZnCdSe/ZnSe) y recientemente en compuestos III-V
con Nitro´geno (InGaN/AlGaN) [19]. Pero igual que antes, dificilmente la densidad
superficial en todos estos sistemas es menor de 108 cm−2.
Mencio´n aparte merecen los recientes estudios llevados a cabo en el crecimiento
de nanoestructuras cua´nticas sobre substratos con preforma. En los mismos, la capa
bidimensional sobre la que las nanoestructuras han de desarrollarse no es inicial-
mente plana, sino que consta de una determinada estructura tridimensional, por lo
general altamente regular. Dicha preforma puede surgir de un proceso esponta´neo,
por ejemplo si el ı´ndice cristalogra´fico en la direccio´n de crecimiento es elevado, o
bien artificial, caso de que la superficie se procese fisico-quimicamente antes del cre-
cimiento de las nanoestructuras. En ambos casos, el fin u´ltimo de dicho proceso es
conseguir controlar, sobre a´reas extensas del substrato, la posicio´n de las nanoes-
tructuras semiconductoras autoensambladas, lo cual significa tambie´n controlar su
densidad superficial [20, 21].
4La mayor extensio´n de la funcio´n de onda las beneficia con una mayor fuerza de oscilador,
propiciando una mayor eficiencia radiativa y de ahi su relevancia en los numerosos estudios o´pticos
llevados a cabo. Sin embargo, los tiempos de decoherencia disminuyen proporcionalmente haciendo
inadecuado su uso en dispositivos donde los estados hayan de permanecer inalterados, o a tempe-
raturas > 4 K donde el pobre confinamiento se muestra insuficiente para mantener los portadores
localizados [17].
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2.1.3. Me´todos de caracterizacio´n de alta resolucio´n espa-
cial
De lo dicho en la seccio´n anterior vemos que, por medio del disen˜o y fabricacio´n
de substratos adecuados, es de esperar que en un futuro pro´ximo sea posible obtener
cajas cua´nticas autoensambladas libres de defectos y separadas entre si distancias
macrosco´picas. Entretanto, y dado que la gran mayor´ıa de las muestras disponi-
bles actualmente gozan de una densidad superficial elevada, es necesario recurrir a
te´cnicas especiales para acceder a las propiedades individuales de dichas cajas. Tales
te´cnicas esta´n encaminadas a reducir el a´rea de interaccio´n entre el instrumento de
medida y la muestra, de manera que solamente una caja cua´ntica sea examinada
cada vez.
En el caso del estudio de las propiedades ele´ctricas, esto se ha conseguido recien-
temente reduciendo al ma´ximo el taman˜o de los contactos ele´ctricos para que una
sola caja cua´ntica autoensamblada intervenga en el transporte de electrones de uno
a otro contacto [fig. 2.4] [22].
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300-nm-thick GaAs bu?er layer at 600◦C, the InAs
QDs were grown at 500◦C. In order to investigate
electrical properties of single QDs, we grew two se-
ries of samples. In one kind of samples, InAs QDs
were grown on GaAs surfaces without GaAs capping
layers. In the other type of samples, QDs were capped
with thin GaAs layers. As shown in Figs. 1(a) and
(b), we have characterized the size of InAs QDs with
atomic force micrograph (AFM) and scanning elec-
tron microscopic (SEM). The average base diameter
and height of the grown QDs were about 30 nm and
Fig. 1. (a) AFM image of InAs QDs. (b) SEM image of InAs
QDs. (c) AFM image of uncapped surface (2 m × 2 m Jeld).
(d) The surface morphology of capped InAs QDs with 32 MLs
of GaAs. Image shows a 2 m × 2 m Jeld.
Fig. 2. (a) SEM image of typical samples fabricated on a wafer without a GaAs capping layer and (b) with a capping layer. An average
nanogap width was 10–20 nm.
10 nm, respectively. The AFM images (2 m×2 m)
shown in Figs. 1(c) and (d) illustrate the evolution of
the surface morphology during the overgrowth with 0
–32 MLs of GaAs. From the image of the uncapped
sample (Fig. 1(c)), the areal density of the QDs were
determined to be ∼ 4× 1010 cm−2. As shown in Fig.
1(d), the surface morphology becomes 3at after the
deposition of 32 MLs of GaAs capping layer.
Typical SEM images of fabricated nanogap sam-
ples are presented in Figs. 2(a) and (b). Nanogaps
with 10–20 nm have been fabricated by standard elec-
tron beam lithography. The poly(methylmethacrylate)
(PMMA) Jlm with a thickness of 130 nm was
spin-coated on the GaAs surface. The PMMA-coated
wafer was baked at 170◦C for 60 min. After e-beam
exposure, the pattern was developed in a 1:2 mixture
of methyl-isobutyl-ketone and isopropanol. The metal
electrodes were formed by successively depositing
5 nm NiCr and 25 nm Au and lift-o? in hot acetone.
As seen in Fig. 2(a), nanogap metallic electrodes with
∼ 20 nm separation were formed. Although there was
a stochastic uncertainty, SEM images conJrmed that
approximately 10% of the fabricated nano-junctions
touches single InAs QDs.
Typical SEM images of fabricated nanogap sam-
ples are presented in Figs. 2(a) and (b). As seen in
Fig. 2(a), nanogap electrodes with 20 nm separatio ,
which touches only one uncapped InAs QD, were
formed. Fig. 3 shows current versus voltage (I–V )
curves measured at 4:2 K for a sample fabricated on
uncapped InAs QDs. Quasi-ohmic I–V characteris-
tics with resistance ∼ 4 kM were observed, indicating
that even the InAs QDs exposed on GaAs surfaces are
Figura 2.4: Hoy en d´ıa es posible contactar de manera individual una caja cua´ntica autoensamblada
y medir sus propiedades de transporte. Reproducida de Jung et al [22].
Una aproximacio´n equivalente aplicada al estudio de las propiedades o´pticas
consiste en procesar litogra´ficamente la muestra que contiene las cajas cua´nticas
autoensambladas fabricando sobre ella una ma´scara de un metal (Au o Al, t´ıpi-
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camente) en la cual se practican aperturas de distintos taman˜os. Para taman˜os lo
bastante pequen˜os de la apertura se puede conseguir que una sola caja cua´ntica
yazca en su interior, y si adema´s las aperturas esta´n suficientemente separadas entre
si, es posible estudiar sus propiedades o´pticas individuales, incluso si la resolucio´n
o´ptica de nuestro experimento es varias veces superior al dia´metro de la apertura
[23, 16, 24]. Sin embargo, dicho proceso no esta´ libre de inconvenientes: por un lado,
la metalizacio´n de la muestra es un proceso irreversible, y por tanto, invasivo, que
invalida la muestra para otro tipo de estudios; por otro lado, para un dia´metro de
la apertura por debajo de cierto valor las propiedades de la caja cua´ntica no pue-
den considerarse independientes de la presencia de la ma´scara5. Estas o parecidas
consideraciones se pueden hacer en relacio´n a la utilizacio´n de procesos qu´ımicos
encaminados a la micro-fabricacio´n de estructuras tipo ”mesa” en los que el mate-
rial que rodea una o unas pocas cajas cua´nticas es eliminado para poder medir sus
propiedades individuales [25, 26].
Vemos pues que a fin de que las propiedades individuales de una sola caja cua´nti-
ca puedan ser estudiadas, si se utilizan me´todos invasivos, uno ha de sacrificar otros
beneficios o ver modificadas dichas propiedades. Afortunadamente, en el caso de las
propiedades o´pticas, hoy en d´ıa el desarrollo de la tecnolog´ıa o´ptica es tal que cada
vez es posible alcanzar resoluciones ma´s elevadas en las condiciones inusuales de ba-
ja temperatura que generalmente requiere la espectroscop´ıa de semiconductores. En
el caso del estudio de cajas cua´nticas aisladas dos son las herramientas principales
para llevar a cabo tal estudio:
5Este punto ha sido puesto de manifiesto estudiando las anchuras de l´ınea homoge´neas de la
emisio´n de cajas cua´nticas individuales para diferentes dia´metros de la apertura. En dicho estudio
se observa que la interaccio´n entre el excito´n confinado en la nanoestructura y el plasmo´n excitado
por la luz incidente sobre la ma´scara puede ensanchar las l´ıneas de emisio´n hasta un 400% cuando
la apertura se reduce de 500 a 80 nm [23].
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Figura 2.5: A la izquierda, diagrama esquema´tico de un experimento de espectroscop´ıa coherente
utilizando un microscopio NSOM. La superposicio´n coherente de dos la´seres E1 y E2 de distinta
longitud de onda que iluminan la muestra en campo cercano genera la respuesta no lineal detectada
en campo lejano de una caja cua´ntica natural GaAs/AlGaAs (NSOM en modo de iluminacio´n).
Reproducido de Guest et al [27]. A la derecha, imagenes de microscop´ıa convencional (a,c) y
SEM (b,d) de puntas de prueba NSOM fabricadas a partir de fibras o´pticas monomodo mediante
calentamiento-estiramiento (a,b) y ataque qu´ımico (c,d). La barra de escala en b y d corresponde
a 300 nm. Reproducido de Hecht et al [28].
Microscopio o´ptico de barrido de campo cercano o NSOM
El primer NSOM6 surge en 1982 en los laboratorios IBM de Zurich merced al
trabajo llevado a cabo por Dieter Pohl y colaboradores [29, 30]. Inicialmente ideado
como dispositivo de imagen con ultraresolucio´n, su nacimiento supuso la ruptura del
l´ımite hasta entonces impuesto para la microscop´ıa o´ptica y expresado en el criterio
de Rayleigh. E´ste nos dice que dos objetos infinitesimales que se encuentren separa-
dos una distancia d en el plano objeto, no podra´n ser resueltos individualmente en
el plano imagen a no ser que d ≥ rAiry:
rAiry = 0.61
λ0
NAobj
(2.5)
6De las siglas en ingle´s de Near-field Scanning Optical Microscope.
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donde λ0 es la longitud de onda de la luz en el vac´ıo y NAobj es la apertura nume´rica
del objetivo utilizado. Dicho l´ımite surge del hecho de que la imagen de un objeto
infinitamente pequen˜o a trave´s de un sistema o´ptico no es infinitamente pequen˜a
sino que consiste en un halo de c´ırculos brillantes conce´ntricos separados por zonas
oscuras, siendo el radio del primer mı´nimo igual a rAiry. Este resultado es consecuen-
cia del ana´lisis cla´sico de la difraccio´n de la luz, y en sistemas reales es un l´ımite
inferior que aumenta siempre que el sistema sufra de aberraciones de cualquier ti-
po. Esta descripcio´n de la resolucio´n en sistemas o´pticos convencionales puede ser
comprendida tambie´n mediante la O´ptica de Fourier sirviendo mejor a nuestros fi-
nes. Desde este punto de vista, la informacio´n contenida en el objeto y codificada a
frecuencias espaciales f > 1/λ resulta ser evanescente. Es decir, la informacio´n en
estas frecuencias espaciales elevadas decae exponencialmente con la distancia desde
la muestra. La constante de amortiguamiento es tal, que de manera efectiva, nin-
guna informacio´n concerniente al objeto procedente de detalles de taman˜o menor
que la longitud de onda, puede alcanzar los elementos o´pticos remotos [31]. Dicho
esto, la ventaja ofrecida por el NSOM resulta evidente. Como su propio nombre
indica, el NSOM se beneficia de la interaccio´n entre la punta o´ptica de prueba y el
objeto, separados entre si unos pocos nanometros, de manera que dicha interaccio´n
es sensible a las ondas evanescentes del campo cercano. A dichas distancias de la
superficie la resolucio´n no depende ya ma´s de la difraccio´n de los frentes de onda
si no que esta´ limitada por la propia dimensio´n o apertura de la punta de prueba
permitiendo resoluciones o´pticas sub-Rayleigh [32]. Resaltamos el cara´cter o´ptico del
instrumento, pues su funcionamiento es similar al de otras microscop´ıas de barrido
como las de efecto tu´nel (STM7) o de fuerzas ato´micas (AFM8), donde el taman˜o de
la punta de prueba tambie´n determina en gran medida la resolucio´n. En el caso del
NSOM la ventaja es doble, pues, aunque lejos de la resolucio´n ato´mica de los otros
sistemas, todav´ıa es un buen instrumento en el estudio morfolo´gico (topogra´fico)
de superficies, an˜adiendo a esto sus capacidades espectrosco´picas derivadas de su
7De las siglas en ingle´s de Scanning Tunneling Microscopy.
8De las siglas en ingle´s de Atomic Force Microscopy.
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naturaleza o´ptica [33] [fig. 2.5].
En el campo que nos ocupa de la espectroscop´ıa de cajas cua´nticas aisladas,
las ventajas del NSOM son evidentes. Con resoluciones o´pticas de ∼ 150 nm y
a temperaturas de 4 K, incluso las muestras ma´s densas pueden ser estudiadas
accediendo a las propiedades de cajas individuales en experimentos de PL [33, 34, 35],
absorcio´n lineal[18] y no lineal [36] y espectroscop´ıa coherente [27]. Todo ello sin
necesidad de procesar la muestra en ningu´n modo.
Microscopio o´ptico de barrido confocal
Dicho esto, uno ha de preguntarse si el NSOM es la herramienta definitiva en
la espectroscop´ıa o´ptica de nanoestructuras cua´nticas semiconductoras. Como es
habitual, la respuesta depende de las necesidades del estudio ha llevar a cabo. Para
densidades superficiales elevadas, el NSOM es el u´nico instrumento con resolucio´n
o´ptica suficiente como para que, en una posicio´n dada sobre el substrato, la luz
colectada o proyectada interactu´e con una so´la caja cua´ntica. Por tanto, en caso de
que el intere´s se centre en la distribucio´n espacial de la respuesta o´ptica, el NSOM es
necesario a fin de determinar el origen de dicha respuesta con la ma´xima resolucio´n9.
Sin embargo, en muchos otros estudios, no son las caracter´ısticas espaciales las que
nos interesan principalmente, sino las espectrales. En tales casos, el intere´s se centra
en identificar inequivocamente las caracter´ısticas espectrales asociadas a una sola
caja cua´ntica siendo de menor importancia su distribucio´n espacial que sera´ conocida
so´lo dentro de los l´ımites del criterio de Rayleigh.
Consideremos un ejemplo concreto suponiendo que disponemos de una mues-
tra que contiene cajas cua´nticas autoensambladas InGaAs/GaAs con una densidad
superficial de 1 × 109 cm−2 y en la cual la inhomogeneidad de taman˜os es me-
nor del 10%. Si nuestro sistema o´ptico esta´ libre de aberraciones y lo utilizamos
9Aparte de la aplicacio´n directa en microscop´ıa de imagen o´ptica de ultraresolucio´n, otras
aplicaciones menos evidentes se han beneficiado de sus especiales caracter´ısticas. Por ejemplo, el
estudio de la distribucio´n espacial de la emisio´n mediante NSOM se ha mostrado como herramienta
u´nica para estudiar el desorden cua´ntico en sistemas bidimensionales [37].
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apropiadamente, un objetivo disen˜ado para trabajar en aire con apertura nu´merica
NAobj = 0.6 nos ofrecera´ una resolucio´n dada por la ec. (2.5) igual a ∼ λ0. Para una
longitud de onda de emisio´n caracter´ıstica en este sistema de 930 nm, esto nos arroja
que aproximadamente unas 30 cajas cua´nticas se encuentran en el interior del a´rea
de coleccio´n en un experimento de PL. Ahora, puesto que no todas las cajas cua´nti-
cas son iguales entre si y dada la fuerte dependencia del confinamiento cua´ntico con
el taman˜o, incluso desviaciones menores del 10% son suficientes para proporcionar
una anchura de l´ınea inhomoge´nea t´ıpica de 30 nm10. Por lo tanto, si la anchura de
l´ınea homoge´nea caracter´ıstica de la emisio´n de cada caja cua´ntica individual es me-
nor de 1 nm, e´stas se podra´n identificar un´ıvocamente en el espectro a pesar de que
su distribucio´n espacial en el a´rea de coleccio´n sea desconocida11. En la pra´ctica, la
realidad nos dice que la anchura de emisio´n ma´xima t´ıpica, limitada adema´s por la
resolucio´n experimental, de una caja cua´ntica autoensamblada InGaAs/GaAs no es
mayor de 0.15 nm y por tanto el criterio se satisface ampliamente. Obviamente, en
caso de que la respuesta espectral de cada caja cua´ntica sea mu´ltiple (conste de ma´s
de una l´ınea) el ana´lisis no sera´ tan sencillo. As´ı, mientras que para experimentos
de PL convencionales, la respuesta se limita pra´cticamente al estado fundamental,
en otro tipo de experiencias la multiplicidad de niveles cua´nticos pertenecientes a
una sola caja cua´ntica puede contribuir con diferentes l´ıneas en el espectro haciendo
mucho ma´s restrictivos los criterios de resolucio´n espacial.
En definitiva, vemos que la pe´rdida de la resolucio´n pura que ofrece el NSOM
no se produce a bajo coste, y en determinados casos es deseable e inevitable acudir
al mismo. La enorme complejidad de dicho sistema, sobretodo si ha de ser operado
a 4 K, provoca que, en tanto no sea estrictamente necesario, sea preferible perder
resolucio´n y optar por un sistema microsco´pico convencional o procesar la muestra
de alguna manera a fin de aumentar invasivamente la resolucio´n efectiva. Alterna-
tivamente, sin llegar a dichos me´todos radicales y sin algunos de los inconvenientes
10Definida como la anchura total a media altura de la emisio´n de un colectivo estad´ısticamente
significativo de tales cajas cua´nticas en la misma muestra.
11Este razonamiento supone una distribucio´n uniforme en el rango espectral y ha de considerarse
so´lo a modo de ejemplo.
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funcionales del NSOM, se encuentra el microscopio o´ptico confocal cuya relevancia
en el trabajo de investigacio´n llevado a cabo merece un estudio ma´s detallado como
el realizado en el siguiente cap´ıtulo.
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Cap´ıtulo 3
Microscop´ıa confocal aplicada a la
espectroscop´ıa de semiconductores
Desde que en 1957 M. Minsky propusiera el primer microscopio confocal [38],
este dispositivo ha sido incorporado con remarcable e´xito en laboratorios de todo el
mundo para el ana´lisis de espec´ımenes biolo´gicos, o como herramienta de inspeccio´n
y diagno´stico en la industria de semiconductores. La versatilidad del montaje o´ptico
confocal permite utilizarlo en configuraciones diversas como reflectividad, fluores-
cencia/luminiscencia, dispersio´n Raman, contraste de fase, etc [39].
De manera general, un microscopio confocal convencional consta de un objetivo
de microscopio que colecta la luz de una fuente puntual (t´ıpicamente un la´ser filtrado
espacialmente) sobre el objeto. La luz procedente del punto focal en el plano objeto
es entonces colectada por el mismo u otro objetivo, de manera que la imagen se
forma sobre un bloqueador antes de incidir sobre el detector. El bloqueador, que
filtra espacialmente la amplitud del frente de onda del haz de luz incidente, puede
ser t´ıpicamente de dos tipos: un estenope circular1 o una rendija rectangular. Si el
taman˜o del mismo es igual o menor que la imagen del objeto puntual, el montaje se
considera confocal.
El te´rmino confocal surge del hecho de que sobre el objeto han de superponerse
las imagenes, formadas a trave´s del sistema o´ptico, de la fuente de luz puntual y
1
Pin-hole
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Figura 3.1: Diagrama esquema´tico de un montaje o´ptico confocal. Los objetivos (obj1, obj2) se
reducen a uno so´lo en la mayor´ıa de los casos. Este diagrama corresponder´ıa a una configuracio´n
en transmisio´n. El punto analizado puede variarse o bien desplazando la muestra en el plano focal
del objetivo o mediante espejos galvanome´tricos que barran el campo de visio´n del microscopio de
manera sucesiva (flying-spot).
tambie´n la del estenope. So´lo cuando ambas imagenes se superpongan perfectamente
en el objeto el detector recibira´ alguna sen˜al y se cumplira´ la confocalidad del sistema
[fig. 3.1].
Plano
focal
Lente Estenope
Figura 3.2: La capacidad de seccionamiento o´ptico del microscopio confocal se representa es-
quema´ticamente. So´lo los rayos provenientes del plano focal objeto pueden atravesar el estenope y
alcanzar el detector en el plano focal de la imagen.
La resolucio´n lateral esta´ directamente relacionada con el taman˜o del estenope
que limita el campo de visio´n para el detector. Por otro lado, la resolucio´n axial
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esta´ determinada por la reduccio´n de la luz que recibe el detector procedente de
zonas fuera del plano focal, efecto que se conoce como seccionamiento o´ptico y se
esquematiza en la figura 3.2. Este poder de discrimacio´n axial, exclusivo del micros-
copio confocal, permite acceder a planos contiguos de la muestra a analizar, siendo
posible adquirir imagenes a distintas profundidades y reconstruir posteriormente
una imagen tridimensional de la misma. Sin embargo, estas ventajas se obtienen a
costa de una reduccio´n importante de la cantidad de luz colectada en el detector
para un nivel de iluminacio´n dado. Ello provoca que el alineamiento y el disen˜o del
sistema o´ptico y de deteccio´n haya de ser realizado de manera cuidada. Junto a esto,
el microcopio confocal como dispositivo de imagen ofrece una menor velocidad de
adquisicio´n pues la imagen ha de obtenerse pixel a pixel de manera sucesiva y no en
paralelo como ocurre en un microscopio convencional de campo extenso.
En la siguiente seccio´n vamos a calcular cua´l es la ganancia en te´rminos de reso-
lucio´n espacial que proporciona este dispositivo. Para ello partiremos del resultado
conocido de una lente delgada que se discute de manera separada en el ape´ndice A.
3.1. Resolucio´n lateral y axial de un microscopio
confocal
Las tres magnitudes introducidas en el ape´ndice A, wAiry, zAiry y γAiry, son el
l´ımite superior de cualquier microscopio convencional libre de aberraciones y todas
ellas pueden ser disminuidas al utilizar un montaje confocal. Cuantificar cua´l va a
ser la ganancia en te´rminos de resolucio´n de un montaje confocal dado no es sencillo,
puesto que no existen expresiones anal´ıticas simples que expresen la resolucio´n axial
y lateral en funcio´n de unos pocos para´metros. A modo de ejemplo, vamos a mostrar
la deduccio´n de la resolucio´n lateral del sistema ma´s sencillo posible, suponiendo que
el sistema esta´ libre de aberraciones, la apertura nume´rica es lo bastante pequen˜a
como para que la condicio´n de bajo a´ngulo se cumpla, y el objeto y la fuente de
luz son puntuales [40] [fig. 3.3]. A pesar de todas estas simplificaciones el resultado
muestra con claridad las ventajas del montaje confocal. Comenzaremos escribiendo
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Figura 3.3: Diagrama esquema´tico de un microscopio confocal simple. BS se refiere a las siglas en
ingle´s de Beam Splitter. La fuente de luz y el objeto iluminado se consideran puntuales.
la intensidad medida por un detector de detectividad D en tal sistema como:
I = |h|2 (|h|2 ∗D) (3.1)
siendo h la PSF de la lente, ya introducida en la ec. (A.11), y que en este caso
particular se puede expresar como:
h(u, v) =
∫ 1
0
P (ρ)exp
(
j
uρ
2
)
J0(vρ)ρdρ (3.2)
En la obtencio´n de (3.2) se ha empleado la simetr´ıa cil´ındrica del problema junto
con el siguiente cambio de coordenadas:
v = kr sinα
u = kz sin2 α
(3.3)
que se conocen como coordenadas o´pticas y simplifican el ana´lisis posterior2 . En
particular, u representa la distancia axial entre el plano focal del microscopio y el
objeto puntual que queremos investigar o defoco. En el caso en que el objeto se halle
en dicho plano focal, u = 0, la ec. (3.3) se reduce a h(v) = 2J1(v)/(v) en analog´ıa con
2A modo de ejemplo tenemos que cuando r es rAiry = 0.61
λ
NA la coordenada o´ptica radial toma
el valor 2pi 0.61 ∼ 3.8 u.o.
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Figura 3.4: Variacio´n de la anchura mitad a media altura de la funcio´n I(v) para diferentes valores
del radio del estenope. Reproducida de Wilson et al [40].
(A.12). Si vp es el radio del estenope en coordenadas o´pticas, la detectividad viene
descrita por una funcio´n circular D=circ (v/vp) [ec. (A.7)], por lo que la ecuacio´n
(3.1) se puede escribir como:
I(v) = |h(v)|2
[
2pi
∫ vp−v
0
|h(t)|2tdt
+ 2
∫ vp+v
vp−v
|h(t)|2cos−1
(
t2 + v2 − vp
2tv
)2
tdt
] , si v ≤ vp (3.4)
I(v) = 2|h(v)|2
∫ vp+v
vp−v
|h(t)|2cos−1
(
t2 + v2 − vp
2tv
)2
tdt , si v > vp (3.5)
donde todos los para´metros y funciones han sido definidas. Nos hallamos ahora en
condiciones de poder comparar la resolucio´n lateral del microscopio confocal y el
convencional. Como medida de dicha magnitud se escoge el valor de v para el cual
la intensidad calculada nume´ricamente disminuye a la mitad de su valor en v = 0,
con lo que se puede representar dicha anchura mitad a media altura, v1/2, en funcio´n
del radio del estenope vp, y evaluar el efecto de e´ste [fig. 3.4].
En la figura 3.4 observamos que la resolucio´n aumenta abruptamente al reducir
el radio del estenope por debajo de vp ∼ 3.8 u.o. sen˜alado por la l´ınea punteada en
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Figura 3.5: a) Variacio´n para diversos radios del estenope de la intensidad detectada en funcio´n
del defoco, u, del plano bidimensional objeto. En b) se aprecia la curva que surge de extraer la
anchura mitad a media altura de las intensidades representadas en a). Reproducidas de Wilson et
al [40].
la figura. El valor mı´nimo de v1/2, o ma´xima resolucio´n, ocurre para un estenope
de dimensio´n nula, aunque la forma plana de la curva en torno a vp = 0 permite
alcanzar valores similares para valores cercanos pero finitos. Dicho valor mı´nimo
es ∼
√
2 menor que el valor en ausencia de estenope, vp >> 1, correspondiente al
microscopio convencional, y es una medida de la ganancia ma´xima en te´rminos de
resolucio´n lateral que cabe esperar de este montaje.
Sin embargo, los beneficios del microscopio confocal aumentan al considerar su
respuesta axial. En la figura 3.5(a) se muestra la variacio´n de la intensidad detecta-
da en funcio´n del defoco, u, del plano bidimensional objeto3. Las diferentes curvas
corresponden a diferentes valores del radio del estenope y como se aprecia so´lo cam-
bian apreciablemente cuando vp & 2. Esto se puede observar mejor representando
u1/2, extra´ıdo de dichas curvas, en funcio´n de vp tal y como se realizo´ en el caso
3Para dicho ca´lculo se supone un objeto puramente 2D y la intensidad se integra en la coorde-
nada radial [40].
3.1 Resolucio´n lateral y axial de un microscopio confocal 31
lateral. El resultado es la curva de la figura 3.5(b). Para valores de vp superiores a
2.5 u.o., el aumento paulatino de u1/2 se corresponde con la pe´rdida progresiva de la
discriminacio´n axial y por tanto del efecto de seccionamiento o´ptico. Cuanto mayor
es el estenope mayor es la cantidad de luz proveniente de planos alejados del plano
focal que penetran en el detector disminuyendo el contraste de la informacio´n en
foco. Mientras tanto, para valores vp ≤ 2.5 u.o no hay ganancia neta en te´rminos de
resolucio´n axial puesto que la curva entra en saturacio´n4.
En definitiva, a fin de aprovechar las cualidades que ofrece el microscopio confo-
cal, es necesario reducir el radio del elemento de bloqueo hasta valores por debajo de
∼ 3.8 u.o. o lo que es lo mismo, por debajo del disco de Airy correspondiente al plano
en que dicho elemento se encuentra. Sin embargo, hemos visto que dicha reduccio´n
no es arbitraria ya que, por debajo de cierto valor, lo u´nico que se conseguira´ es re-
ducir la intensidad sin aumentar la resolucio´n. Para cada montaje, el valor o´ptimo se
ha de ajustar valorando las necesidades de resolucio´n y nivel de intensidad mı´nimo
requerido. Dichos niveles de intensidad son por lo general reducidos, especialmente
en fluorescencia y fotoluminiscencia, y hacen de la eleccio´n del detector adecuado
uno de los pasos clave en el disen˜o de la experiencia. Ma´s adelante, particularizare-
mos este ca´lculo para el microscopio empleado en la investigacio´n de cajas cua´nticas
aisladas de InAs [sec. 8.1.1].
Mientras que las conclusiones generales extra´ıdas son va´lidas en todo sistema,
las deducciones teo´ricas llevadas a cabo son va´lidas exactamente so´lo bajo ciertas
aproximaciones que no siempre se cumplen. Por un lado, en muestras reales, los ob-
jetos iluminados no pueden considerarse simplemente puntuales o bidimensionales.
Por otro lado, a fin de colectar la ma´xima cantidad de luz los objetivos utilizados
tienen una apertura nume´rica alta que inva´lida cualquier aproximacio´n paraxial.
Igualmente, en el caso de luz parcialmente polarizada, es necesario introducir una
descripcio´n vectorial del campo. En la literatura, se encuentran diversos estudios que
tratan el microscopio confocal con aproximaciones de complejidad creciente. Pero
dado que el objetivo de esta discusio´n era mostrar el origen de sus beneficios, queda
4En contraste con la resolucio´n lateral que so´lo saturaba por debajo de vp ≤ 0.5 u.o.
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fuera de lugar discutirlas aqu´ı [41].
Por u´ltimo, los elementos o´pticos y el sistema objetivo-muestra no pueden consi-
derarse en la mayor´ıa de los casos completamente libres de aberraciones. Obviamen-
te, e´stas sera´n ma´s importantes cuando la experiencia a realizar sea policroma´tica
como el caso de la fluorescencia o fotoluminiscencia (aberraciones croma´ticas), o
si el punto de foco sobre la muestra no siempre se halla en el eje o´ptico (barrido
por espejos galvanome´tricos o flying-spot), y tambie´n han de ser valoradas en el
experimento particular.
3.2. Algunas consideraciones de tipo instrumen-
tal
Una vez introducidos en la seccio´n anterior los conceptos ba´sicos de la micros-
cop´ıa confocal, pretendemos a continuacio´n presentar algunos de los aspectos ma´s
espec´ıficos de la microscop´ıa confocal aplicada a la espectroscop´ıa o´ptica de semicon-
ductores. E´stas, como es habitual, son las ma´s importantes a la hora de la pra´ctica
diaria que nos permite llevar a cabo la investigacio´n.
Para empezar, una de las primeras cuestiones a tener en cuenta es la valoracio´n
de la eficiencia del sistema que estamos utilizando. Un examen pormenorizado de los
elementos o´pticos y optoelectro´nicos involucrados posibilita cuantificar la respuesta
o´ptica de la muestra investigada es te´rminos absolutos tales como eficiencia cua´ntica
electro´nica, polarizabilidad, etc. . . . Sin embargo, no siempre dicha caracterizacio´n
se puede hacer con total detalle. En primer lugar, hay elementos cuya respuesta es
compleja, por ejemplo dependen del estado de polarizacio´n de la luz o de manera
no lineal con su intensidad. En segundo lugar, los feno´menos involucrados en la
absorcio´n-emisio´n de luz por nuestro sistema no son totalmente conocidos, y por
ello, hasta que no se han llevado a cabo suficientes experimentos, es dificil hacer
valoraciones por ejemplo de las pe´rdidas no radiativas . Au´n as´ı, sin pretender ser
exhaustivo, introduciremos a continuacio´n algunas de las consideraciones esenciales,
que al menos de forma cualitativa, siempre han de ser tenidas en cuenta. La discusio´n
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se particulariza para lo que ma´s tarde sera´ nuestro caso real, detallando aquellos
aspectos instrumentales que son relevantes para una evaluacio´n adecuada de los
resultados experimentales en nuestro caso.
3.2.1. Fuente de luz
Casi con total universalidad, la fuente de luz por excelencia en espectroscop´ıa de
semiconductores es el la´ser. Sus cualidades principales son su alta direccionalidad,
que facilita la manipulacio´n de la luz hasta hacerla llegar a la muestra, y su reducido
ancho de banda, que permite excitar niveles o bandas concretas de la muestra en
cuestio´n. De manera general, la microscop´ıa confocal, e igualmente la convencional,
requieren de la´seres con un modo o´ptico transversal de alta calidad. La distribucio´n
modal del haz es la que ulteriormente determina la mayor o menor eficiencia del
sistema focalizador. As´ı, en el caso de un laser monomodo con distribucio´n trans-
versal TEM00, la propagacio´n a trave´s del sistema o´ptico sera´ puramente gaussiana,
repercutiendo en PSFs ma´s estrechas, y por tanto, en una mayor resolucio´n. En el
caso confocal, la introduccio´n de un filtro espacial en el brazo de excitacio´n reduce
dichos requerimientos puesto que dicho sistema filtra los modos de orden superior,
pero indudablemente la densidad de potencia acoplada siempre sera´ mayor cuanto
mejor sea la calidad modal del la´ser.
Otro factor a tener en cuenta es la coherencia del la´ser utilizado. Mientras que
esta propiedad es indispensable cuando se trata de hacer estudios basados en el
contraste de fase, en el resto de los casos, la coherencia se traduce simplemente en
franjas y manchas no deseadas en la imagen obtenida por el microscopio conven-
cional. Dado que el microscopio confocal es un dispositivo de barrido, el campo de
visio´n se reduce a un so´lo punto del taman˜o de la resolucio´n tridimensional y la co-
herencia espacial en el plano focal no juega ningu´n papel. Au´n as´ı, si existen fuentes
de interferencias en el camino o´ptico, e´stas sera´n visibles cuando la longitud de onda
del la´ser cambie de manera continua.
Esto nos lleva a otra de las propiedades interesantes de algunos la´seres utilizados
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en espectroscop´ıa y que no es ma´s que su capacidad de sintonizacio´n 5. Mientras
que la mayor´ıa de los la´seres de gas tienen una emisio´n multil´ınea que los hace
sintonizables a longitudes de onda discretas, aqu´ı nos referimos ma´s espec´ıficamente
a la capacidad de sintonizacio´n continua, en rangos ma´s o menos amplios, que ofrecen
los la´seres de colorante, los de estado so´lido como el Ti-Zafiro (Ti+:Al2O3) y los
la´seres de semiconductor de cavidad externa. Los primeros han ca´ıdo en desuso
desde la llegada del la´ser de Ti-Zafiro, y los u´ltimos representan un sistema de
reciente aplicacio´n en espectroscop´ıa de semiconductores de alta resolucio´n espectral
y amplia tradicio´n en la F´ısica Ato´mica. Por ello, y dada su implicacio´n en el trabajo
de investigacio´n llevado a cabo discutiremos ambos con algo ma´s de atencio´n.
El la´ser de Ti-Zafiro:
El la´ser de Ti-Zafiro ha sustituido paulatinamente al la´ser de colorante en pra´cti-
camente todos sus feudos de aplicacio´n. Su facilidad de uso y superiores caracter´ısti-
cas lo han convertido en el sistema preferido cuando es necesaria una fuente de luz
la´ser sintonizable capaz de funcionar en modo continuo y pulsado, con rangos de
sintonizacio´n de varios cientos de nanometros y anchuras de pulso de hasta 100 fs.
El sistema se basa en la emisio´n secundaria de los iones de Titanio introducidos en
la matriz huesped de Zafiro. La fuerte interaccio´n de los iones con la red cristalina
produce un ensanchamiento y desplazamiento de sus niveles vibracionales que dan
lugar a bandas de absorcio´n y emisio´n extensas en el rango visible-NIR [fig. 3.6].
El bombeo o´ptico de los estados excitados en torno a 500 nm se lleva a cabo, o
bien, con la´seres de Ar+ en configuracio´n multilinea, o bien con la´seres de Nd:YAG
doblados en frecuencia (λ = 532 nm). As´ı, para intensidades de bombeo de 8 a
14 W, es fa´cil obtener intensidades promedio de 1 a 3.5 W a 790 nm y de unos
cientos de miliwatios en los bordes de la banda de sintonizacio´n. La seleccio´n de la
longitud de onda se realiza aprovechando la anisotrop´ıa de polarizacio´n del medio
activo. En este caso, dado que el estado de polarizacio´n intracavidad es lineal, la
sintonizacio´n se realiza mediante filtros de cristal birrefringente cuya transmisio´n a
5Imprescindible para la espectroscop´ıa la´ser de excitacio´n, por ejemplo.
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Figura 3.6: Espectro t´ıpico de absorcio´n-emisio´n de un la´ser de Ti-Zafiro. Dependiendo del nivel
de dopado y del modelo, la emisio´n puede sintonizarse entre algo menos de 700 nm y ∼ 1050 nm
con un so´lo juego de o´ptica. Reproducida de [42].
una determinada longitud de onda depende cr´ıticamente del a´ngulo formado por el
eje del cristal y el de polarizacio´n. Girando el cristal, el a´ngulo cambia y la longitud
de onda amplificada en la cavidad tambie´n lo hace con una precisio´n dada por el
ancho de banda del filtro (filtro de Lyot)6.
Las propiedades de sintonizacio´n en onda continua del la´ser de Ti-Zafiro son
loables, pero sin duda lo que ha convertido este sistema en la herramienta por
excelencia en espectroscop´ıa la´ser de semiconductores son sus cualidades en re´gimen
pulsado. Como es de esperar del principio de Fourier, anchos de banda espectrales
tan amplios como los que ofrece este la´ser han de conllevar potencialmente anchuras
de pulso muy reducidas si la cavidad o´ptica se disen˜a adecuadamente. El Q-switching
consiste en la modulacio´n perio´dica del factor de calidad (factor-Q) de la cavidad
o´ptica. Un simple diafragma intracavidad ejemplifica este concepto, aunque a fin de
generar pulsos en el rango de los µs es normal utilizar moduladores acustoo´pticos o
electroo´pticos. Para conseguir anchuras de pulso de ps o fs los tiempos de respuesta
6A modo de ejemplo, el ancho de banda de un filtro birrefringente de una sola la´mina es
t´ıpicamente de 60 Ghz y colocando 3 la´minas se reduce a menos de 40 GHz.
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de los moduladores de amplitud al uso no son suficientes. En tal caso, el feno´meno
que nos permite generar pulsos ultracortos es el llamado bloqueo modal o mode-
locking. En una cavidad la´ser convencional de longitud L toda longitud de onda que
cumpla la condicio´n la´ser del resonador:
L = m
λ
2
(3.6)
es susceptible de ser amplificada a condicio´n de que λ se halle dentro de la ganancia
espectral, G(λ), del medio activo 7. Esto da lugar a un conjunto discreto de longitu-
des de onda compatibles con (3.6) que constituyen la estructura modal longitudinal
del la´ser. En el espacio de frecuencias, los modos longitudinales de un resonador pa-
sivo se encuentran equiespaciados y separados entre si por el llamado Free Spectral
Range de la cavidad o FSR:
FSR =
c
2L
(3.7)
Es evidente que para un la´ser de cavidad larga como el Ti-Zafiro los modos se hallan
muy juntos entre si, resultando que en el rango seleccionado por el filtro de Lyot
ma´s de un modo puede ser simulta´nemente amplificado. Por ejemplo, para L= 1 m
tenemos que FSR=150 MHz, y el nu´mero de modos resulta ser n ∼ 60 GHz/150
MHz ∼ 400. Los diferentes modos longitudinales son creados con fases arbitrarias e
interfieren unos con otros de manera aleatoria compitiendo por disponer de la ga-
nancia del medio activo. Dado que no existe una relacio´n de fase fija entre ellos, las
interferencias no generan ningun patro´n temporal perio´dico, produciendo fluctuacio-
nes de la intensidad de tipo gaussiano. La situacio´n cambia completamente cuando
por algu´n medio establecemos una relacio´n de fase fija entre los diferentes modos,
introduciendo una variacio´n del camino o´ptico a una frecuencia de modulacio´n fi-
ja. Es obvio que la fase relativa de los diferentes modos longitudinales sufrira´ tal
modulacio´n perio´dica y fija. El resultado es que las interferencias intermodales ya
no ocurrira´n de manera erra´tica y la ganancia del medio activo se repartira´ entre
7En dicha ecuacio´n se han despreciado la propia modificacio´n a la longitud de la cavidad intro-
ducida por el medio activo: n(λ)d, donde n es su ı´ndice de refraccio´n y d la longitud efectiva del
medio.
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los diferentes modos generando un patro´n temporal estacionario de pulsos cada vez
ma´s estrechos. En el caso de que el per´ıodo de la modulacio´n coincida exactamente
con 1/FSR, el tiempo por vuelta de uno de dichos pulsos se hallara´ perfectamente
ajustado a la longitud de la cavidad y finalmente se llevara´ toda la ganancia acu-
mulada en el medio activo. El resultado es un tren de pulsos de frecuencia FSR y
anchura limitada idealmente por la transformada de Fourier de la ganancia espectral
del medio8. Cabe decir que, si bien el cambio de operacio´n pulsada a continua se rea-
liza facilmente inhibiendo la modulacio´n, el disen˜o optimizado para funcionamiento
pulsado de estos la´seres puede producir oscilaciones de la intensidad promedio en
continua de hasta un 2% derivadas de la estructura multimodal de la emisio´n. Di-
chas oscilaciones, aunque insignificantes en la mayor´ıa de las aplicaciones, pueden
ser relevantes en otras.
Finalmente, la disponibilidad de pulsos ultracortos en un rango de longitudes
de onda tan amplio, ha permitido extender los rangos de sintonizacio´n fuera de la
banda de emisio´n del Ti-Zafiro propiamente. As´ı, utilizando un la´ser de Ti-Zafiro
como fuente, los procesos no lineales de mezcla de ondas tales como el doblado, suma
y resta, o amplificacio´n parame´trica, permiten extender el rango de sintonizacio´n
desde los ∼ 300 nm hasta ∼ 3 µm en sucesivas etapas de conversio´n no lineal.
El la´ser de semiconductor de cavidad externa
En la discusio´n del la´ser de Ti-Zafiro hemos visto que una caracter´ıstica fun-
damental del principio de operacio´n del mismo es su estructura multimodal. Sin
ella no es posible la generacio´n de pulsos ultracortos, pero a cambio, sus propie-
dades en re´gimen continuo no resultan adecuadas cuando la resolucio´n espectral es
importante.
Por ejemplo, en espectroscop´ıa ato´mica o molecular la anchura natural de l´ınea
de un nivel electro´nico dado puede ser desde unos pocos Hz a varios cientos de MHz.
8Dependiendo del disen˜o de la cavidad los efectos de dispersio´n de la velocidad de grupo y
automodulacio´n de fase ensanchan el pulso hasta unos pocos ps. Si dichos efectos son compensados
intra o extracavidad la anchura se acercara´ a su l´ımite natural en este sistema de ∼ 100 fs.
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En aplicaciones convencionales, uno no debe preocuparse demasiado de ello, pues la
anchura de l´ınea inhomoge´nea, ensanchada por efecto Doppler, nos prohibe llegar
a ese l´ımite natural. Sin embargo, en aplicaciones o investigaciones ma´s avanzadas,
pueden ser necesarias resoluciones espectrales sub-Doppler [43].
En espectroscop´ıa de semiconductores, o ma´s concretamente, de nanoestructu-
ras semiconductoras, el efecto Doppler es sustituido por el ensanchamiento inho-
moge´neo debido a la dispersio´n de taman˜os de las nanoestructuras investigadas. Co-
mo ya hemos visto, dicha barrera es suprimida mediante el desarrollo de te´cnicas de
crecimiento y caracterizacio´n que nos permitan estudiar nanoestructuras cua´nticas
individuales o aisladas. Aqu´ı, el cara´cter cuasi-ato´mico de la estructura electro´nica
nos revela anchuras de l´ınea homoge´neas del orden del GHz, y la anchura del la´ser
vuelve a ser un para´metro crucial.
El la´ser de semiconductor o de diodo como fuente la´ser para espectroscop´ıa se
beneficia sobre todo de un disen˜o compacto y de bajo coste. Con una fuente de
corriente estabilizada y un control adecuado de la temperatura del dispositivo, es
posible obtener emisio´n la´ser de intensidad estable con potencias de 1-1000 mW en
continua y en un so´lo chip. La diversidad de medios activos disponibles, extienden el
rango espectral cubierto por los diferentes la´seres de diodo desde el visible hasta el
infrarrojo medio a longitudes de onda discretas. Adema´s, cada vez son mayores las
eficiencias alcanzadas gracias a la introduccio´n de las nanoestructuras cua´nticas en la
zona activa del la´ser [8]. Desde el punto de vista de la anchura de l´ınea, estos la´seres
se benefician de la relativa facilidad con que el disen˜o de la cavidad o´ptica puede
optimizarse para hacer que la emisio´n sea monomodo. Dicha cavidad esta´ formada
por los propios planos cristalogra´ficos que definen la frontera del chip y que por si
mismos forman superficies o´pticas de gran calidad. El ı´ndice de refraccio´n del medio
no puede despreciarse en estos casos en el ca´lculo del FSR y tenemos:
FSR =
c
2nL
(
1 + ν
n
dn
dν
) (3.8)
o:
FSR =
λ2
2nL
(
1− λ
n
dn
dλ
) (3.9)
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A modo de ejemplo, si L = 500 µm, n = 2.5 y (ν/n)(dn/dν)=1.5, resulta
FSR=48 GHz o (1.6 A˚para λ =1 µm) que, sin ir ma´s lejos, es mucho mayor que
los 100 MHz obtenidos en el la´ser de Ti-Zafiro. De esta manera, so´lo unos pocos
modos longitudinales de la cavidad se encontrara´n dentro del rango de la ganancia
espectral del semiconductor y los procesos normales de competicio´n de modos provo-
cara´n que aquel situado en el centro de dicha curva de ganancia sobreviva resultando
en emisio´n monomodo9. En la figura 3.7 se muestran los resultados obtenidos con
uno de los la´seres de diodo disponibles en nuestro laboratorio (Hitachi HL8325G
+ fuente de corriente estabilizada). La estructura multimodal t´ıpica de la emisio´n
esponta´nea amplificada se observa claramente en 3.7(a) donde el FSR del la´ser se ha
sen˜alado expl´ıcitamente. Aumentando la corriente que atraviesa el diodo, el umbral
de pe´rdidas es superado en el ma´ximo de la ganancia espectral y el modo all´ı situado
domina sobre el resto. Lo´gicamente, el ma´ximo de G(λ) se desplaza al aumentar la
corriente debido al aumento de la temperatura en el chip y la emisio´n la´ser aparece
a frecuencias ma´s bajas en 3.7(b).
Sin embargo, sin tomar las precauciones necesarias, la anchura de l´ınea obtenida
de esta manera no es la que se deriva de las caracter´ısticas del resonador, i.e. de la
relacio´n de Schawlow-Townes:
∆νL(ST ) =
pihνL∆ν
2
c
PL
(3.10)
en la cual la anchura esta´ determinada principalmente por la resolucio´n espectral
de la cavidad a trave´s de ∆νc
10. Ello es debido a que las posibles inestabilidades
meca´nicas, te´rmicas, barome´tricas, etc... afectan a la longitud del resonador o al
ı´ndice de refraccio´n del medio activo produciendo que ∆νL >> ∆νL(ST ) en escalas
temporales de distinta magnitud. Afortunadamente, gracias a su compacto taman˜o
y a su mecanismo de bombeo electro´nico, en el caso de los la´seres de diodo todas
ellas se pueden controlar satisfactoriamente si la aplicacio´n as´ı lo requiere.
Conseguido esto, au´n nos queda la cuestio´n de como sintonizar la longitud de
9Las estrategias para reducir el nu´mero de modos transversales a uno so´lo son diferentes y
consisten en el disen˜o de cavidades o´pticas con confinamiento o´ptico transversal (la´seres DFB).
10Por ejemplo: ∆νc = FSR
(
1−R
pi
√
R
)
en una cavidad Fabry-Perot [43].
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Figura 3.7: Espectro de un la´ser de diodo monomodo operado por debajo de su corriente umbral
(a) y por encima (b). La temperatura del la´ser no se haya estabilizada externamente y de ah´ı el
desplazamiento observado al aumentar la corriente de inyeccio´n
onda del la´ser a voluntad. Por lo dicho hasta ahora, es evidente que un cambio de
temperatura o, simplemente, de la corriente de inyeccio´n, es suficiente para produ-
cir un cambio en el ma´ximo de la ganancia espectral del medio activo, pero esto
no asegura la operacio´n del laser en re´gimen monomodo. Efectivamente, si n1 es
el modo centrado en el ma´ximo de la ganancia espectral para T = T0, un cambio
de temperatura desplazara´ la curva de ganancia G(λ) segu´n lo haga la banda pro-
hibida de energ´ıa del material semiconductor en la capa activa. Si la longitud del
semiconductor no var´ıa, el cambio de la frecuencia del modo n1 quedara´ reducido
a la pequen˜a contribucio´n dada por la variacio´n del ı´ndice de refraccio´n del medio.
En un momento dado, el ma´ximo de G(λ) sera´ resonante con un modo adyacente
n1 ± 1 y se producira´ un salto de modo o mode-hopping.
A fin de preservar el cara´cter monomodo del la´ser mientras variamos su frecuen-
cia, Littman y Metcalf idearon un sistema de sintonizacio´n acoplando el la´ser a una
cavidad externa adicional [44]. Inicialmente aplicado a la´seres de colorante, el con-
cepto ha sido aplicado en los u´ltimos an˜os a la´seres de diodo proporcionando un
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Figura 3.8: Diagrama de un la´ser de diodo de cavidad externa en la configuracio´n de Littman-
Metcalf modificada. El punto de pivote P situado adecuadamente permite la satisfaccio´n simulta´nea
de la ecuacio´n de Bragg de la red y la de condicio´n la´ser del resonador para una misma longitud
de onda.
modo sencillo de ajustar la longitud total del resonador mientras se ajusta la longi-
tud de onda de emisio´n [45]. La figura 3.8 muestra un diagrama del la´ser de diodo
de cavidad externa basado en una cavidad Littman-Metcalf modificada. El diodo
la´ser, estabilizado en temperatura y corriente, so´lo ha de ser modificado aplicando
un recubrimiento antireflejante a la intercara frontal o de salida del haz. Dicho haz
es colimado por la lente L y proyectado en incidencia rasante sobre una red de di-
fraccio´n G. El bajo a´ngulo de incidencia maximiza el a´rea de la red iluminada por el
la´ser y con ello el nu´mero de l´ıneas que contribuyen a la difraccio´n proporcionando
una resolucio´n espectral o´ptima. En este sistema, la luz reflejada en el orden cero
constituye el haz de salida del dispositivo, y dado que el a´ngulo α es fijo, su direccio´n
no var´ıa al cambiar la longitud de onda. Por otro lado, la red de difraccio´n propor-
ciona la deseada sintonizacio´n mediante realimentacio´n en la cavidad formada por
M1 y M2 del haz difractado en el primer orden. En esta configuracio´n:
λL = d(sinα + sin β) (3.11)
siendo d el espaciado entre l´ıneas de la red.
Para seleccionar una longitud de onda dada, el a´ngulo β se modifica girando el
espejo M1 respecto al punto de pivote P. Esto aumenta o disminuye la distancia D2
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entre la red y el espejo y con ello la longitud total de la cavidad de manera que en
todo momento se cumple:
D1 +D2 = n
λL
2
(3.12)
con n fijo por construccio´n11.
Ambas condiciones se satisfacen simulta´neamente gracias a la especial configu-
racio´n de la cavidad permitiendo la sintonizacio´n continua de un so´lo modo longi-
tudinal en el rango donde G(λ) > 0 (∼ ±20 nm), y proporcionando con facilidad
anchuras de l´ınea de unos pocos cientos de kHz dependiendo de la red utilizada.
3.2.2. Elementos o´pticos
Examinaremos a continuacio´n algunos aspectos importantes de los elementos
o´pticos que constituyen un microscopio o´ptico confocal optimizado para espectros-
cop´ıa.
Objetivo de microscopio
En el ape´ndice A y la seccio´n 3.1 se puso de manifiesto la importancia del objetivo
del microscopio en el ca´lculo de la resolucio´n lateral y axial de un microscopio
confocal dado. En la actualidad es posible disponer de objetivos comerciales capaces
de corregir la mayor´ıa de las aberraciones, croma´ticas y no croma´ticas, en campos de
visio´n extensos. Dichos objetivos plan-apo-acroma´ticos (PAA) deben sus excelentes
caracter´ısticas al disen˜o especial de sus superficies o´pticas y a una seleccio´n cuidada
de los materiales que lo forman. Sin embargo, aunque ideales para la obtencio´n
de imagenes tridimensionales de ma´xima resolucio´n en espec´ımenes biolo´gicos, su
aplicacio´n en la espectroscop´ıa de semiconductores es mucho ma´s limitada.
En primer lugar, la sen˜al de luminiscencia es muy de´bil en comparacio´n con los
niveles usuales en biolog´ıa, haciendo desaconsejable el elevado nu´mero de superficies
de estos objetivos. Por otro lado, mientras que para el rango visible existe un nu´me-
ro elevado de objetivos PAA, las opciones se reducen cuando el rango de intere´s se
11Despejando λL de (3.12) e igualando a (3.11) se obtiene D1 = Csinα con C =
nd
2
= PG en la
figura 3.8.
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desplaza al infrarojo cercano, donde la emisio´n se situ´a en la mayor´ıa de las nanoes-
tructuras semiconductoras. Finalmente, a fin de colectar el ma´ximo de luminiscencia
y con la ma´xima resolucio´n es necesario optar por objetivos de apertura nume´rica
elevada y por tanto corta distancia de trabajo. Puesto que los estudios a llevar a
cabo se realizan generalmente a temperaturas crioge´nicas, esto conlleva someter al
objetivo a ciclos de temperatura para los cuales no fue obviamente disen˜ado. El
deterioro provocado en los cementos o´pticos que unen las superficies complejas de
dichos objetivos termina entonces por hacerlos inservibles, suponiendo un costo muy
elevado dado su precio. En consecuencia, los objetivos utilizados en este campo han
de estar compuestos por pocas superficies recubiertas con capas antireflejantes op-
timizadas a la longitud de onda de intere´s y basados en elementos monol´ıticos (sin
cementos). Esto nos asegurara´ una eficiencia de coleccio´n mejorada y un funciona-
miento libre de problemas a costa de una pe´rdida de resolucio´n, especialmente en
puntos alejados del eje o´ptico y/o longitudes de onda no optimizadas.
Elegido el objetivo, uno puede evaluar sus caracter´ısticas de transmisio´n, T ,
y calcular su eficiencia de coleccio´n. Si la emisio´n es iso´tropa, la eficiencia puede
calcularse de manera aproximada por criterios puramente geome´tricos como:
γ =
IColec
ITotal
=
1
2
T

1−
√
1−
(
NA
η
)2 (3.13)
donde todas las magnitudes ya han sido introducidas previamente. Esta relacio´n es
cierta so´lo para puntos cercanos a la superficie a no ser que el objetivo se sumerja
en un medio con el mismo ı´ndice de refraccio´n que la muestra a estudiar. Otra
ecuacio´n u´til nos permite obtener la irradiancia ma´xima focalizada por un objetivo
de apertura nume´rica conocida al que llega una potencia P :
IP =
pi
2
PT
(η
λ
)2
(1− cosα) (3 + cosα) (3.14)
con α = sin−1(NA/η) el a´ngulo de semi-apertura del objetivo y que es va´lida para
cualquier NA [46].
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Filtros, espejos, y dema´s superficies
El resto de los elementos o´pticos que el haz se encuentra entre la fuente de luz
puntual y el estenope del detector juegan tambie´n un papel en la eficiencia del
microscopio. Como norma general su nu´mero ha de reducirse al ma´ximo evitando
la multiplicidad de superficies en el brazo de coleccio´n. Asimismo, habra´ que tener
especial cuidado con la limpieza y planitud de filtros, espejos, divisores de haz, lentes,
etc... pues toda distorsio´n del frente de onda al atravesarlos ensanchara´ la PSF en
el plano objeto, desvirtuando cualquier esfuerzo anterior en el disen˜o del objetivo.
Otro aspecto importante a tener en cuenta es la diferente eficiencia de transmisio´n,
reflexio´n, atenuacio´n, etc... que los elementos empleados puedan ofrecer segu´n el
estado de polarizacio´n de la luz incidente. Siempre que sea posible, dichos factores
habra´n de evaluarse antes de realizar un estudio polarime´trico sobre la muestra.
Elementos dispersivos
Lo´gicamente, si hablamos de espectroscop´ıa, la luz colectada o proyectada sobre
el objeto ha de ser dispersada espectralmente de alguna manera. Para la espectros-
cop´ıa de excitacio´n o absorcio´n, la resolucio´n y rango espectral viene dado por la
fuente de luz la´ser, tal y como se ha comentado en el apartado anterior. Para los
experimentos de emisio´n, sin embargo, lo habitual es utilizar un espectro´metro o
monocromador, segu´n vayamos a utilizar como detector un dispositivo multicanal
o monocanal, respectivamente. Las propiedades de dispersio´n de dichos dispositivos
son bien conocidas y no pasaremos a discutirlas aqu´ı, tan so´lo destacar que las reglas
generales ya mencionadas y aplicables al resto de elementos o´pticos deben prevalecer
tambie´n en este caso.
3.2.3. Detectores
En la discusio´n llevada a cabo se ha hecho hincapie´ varias veces sobre los bajos
niveles de sen˜al disponibles en un microscopio confocal, en general, y en las experien-
cias de espectroscop´ıa basadas en este sistema, en particular. El haz de luz que incide
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en el detector situado tras el estenope es tan te´nue que rara vez supera unos miles de
fotones por segundo en configuraciones de reflectividad, que se convierten en cientos
o decenas cuando lo que pretendemos es estudiar la fluorescencia o luminiscencia de
espec´ımenes biolo´gicos o nanoestructuras semiconductoras. Con semejantes valores
de la irradiancia, no es de extran˜ar que los u´nicos dispositivos capaces de propor-
cionar una sen˜al ele´ctrica u´til sean aquellos con una relacio´n sen˜al-ruido, S/N , ma´s
que excelente, esto es, dispositivos capaces de detectar un u´nico foto´n. A fin de
evaluar el S/N para un detector en particular, lo primero a tener en cuenta es la
naturaleza discreta de la deteccio´n. Si np es el nu´mero medio de fotones por segundo
que alcanzan el detector y QE es la eficiencia cua´ntica del mismo, el nu´mero medio
de fotoelectrones generados en un tiempo t es igual a QEnP t , y la estad´ıstica de
Poisson nos dice que la desviacio´n t´ıpica de dicho valor es σP =
√
QEnP t. En este
caso:
S/N =
QEnP t√
QEnP t
=
√
QEnP t (3.15)
En segundo lugar, dado un detector cualquiera, S/N disminuira´ por el ruido gene-
rado en el propio detector. Si nD es el nu´mero de electrones promedio generado por
el detector en ausencia de luz, se cumple que σD =
√
nDt y, dado que ambos tipos
de eventos son independientes:
S/N =
QEnP√
QEnP + nD
√
t (3.16)
De este resultado, se deducen dos reg´ımenes. Por un lado, para un flujo elevado de
fotones, la ecuacio´n (3.16) es propocional a la raiz cuadrada de QE. Por otro lado,
cuando nP t es pequen˜o, S/N aumenta segu´n el ratio entre la eficiencia cua´ntica y
el ruido intr´ınseco del detector. Vemos, por tanto, que a fin de obtener una sen˜al
aceptable en espectroscop´ıa confocal, necesitamos detectores con la ma´xima eficien-
cia cua´ntica, pero tambie´n con un nivel de ruido lo ma´s pequen˜o posible. Esto, que
parece obvio en cualquier tipo de experiencia, es especialmente cr´ıtico en espectros-
cop´ıa confocal dado que nP puede ser tan bajo como unas pocas decenas de fotones,
reduciendo las alternativas a unas pocas opciones.
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Fotomultiplicador (PMT)
Consideraremos en primer lugar los dispositivos fotoemisores de los cuales el
fotomultiplicador es el representante t´ıpico. En un fotomultiplicador, la radiacio´n
incidente provoca la emisio´n al medio cirucundante de electrones superficiales perte-
necientes a un material que ha sido depositado en el ca´todo de un tubo de vac´ıo. La
respuesta espectral de dicho material determina el rango de aplicacio´n del detector
y su eficiencia cua´ntica para diferentes longitudes de onda12. Estos fotoelectrones
primarios son arrastrados por un campo ele´ctrico de alto voltaje e inciden sobre los
d´ınodos, los cua´les, por emisio´n secundaria, aumentan el nu´mero de electrones en
sucesivas etapas de amplificacio´n [fig. 3.9]. A mayor ganancia, mayor es la altura
del pulso de corriente generado en el a´nodo pues mayor nu´mero de electrones son
incorporados en las etapas de amplificacio´n. Dependiendo del disen˜o de las etapas
de amplificacio´n y del material empleado, los PMT’s gozan de mayor o menor ruido
te´rmico, provocado por la termoemisio´n de electrones del ca´todo y/o dinodos (ter-
molectrones)13. En consecuencia, los pulsos de electrones que llegan al a´nodo pueden
provenir tanto de fotones incidentes en el fotoca´todo como de estos termoelectrones.
No obstante, las caracter´ısticas de uno y otro tipo de pulsos son diferentes, lo que
constituye la base del me´todo de contaje de fotones.
En la figura 3.10(a) se han representado la distribucio´n de alturas de los pulsos
que llegan al a´nodo tanto en oscuridad como con iluminacio´n. De ella se deduce que
el nu´mero de electrones generado por un fotoelectro´n es mayor y fluctua menos que
el nu´mero de electrones generado por un termoelectro´n, dando lugar a pulsos ma´s
intensos y a una distribucio´n ma´s estrecha en el primer caso. Por tanto, aplicando
un filtro pasa alta a la intensidad del pulso detectado, la mayor´ıa de los eventos
asociados a termoelectrones pueden ser discriminados. Obviamente, esto conlleva
que parte de los eventos va´lidos sean tambie´n discriminados (tantos ma´s, cuanto
12La eficiencia cua´ntica del fotoca´todo au´n no es la del detector pues los electrones fotogenerados
han de ser convertidos en cuentas.
13A fin de reducir al mı´nimo el ruido en oscuridad, los PMT´s utilizados en espectroscop´ıa
confocal operan a bajas temperaturas enfriados a -30 oC por efecto Peltier.
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Figura 3.9: Diagrama esquema´tico del funcionamiento de un tubo fotomultiplicador. Los fotones
incidentes, con energ´ıa dentro del rango espectral del material depositado en el fotoca´todo, gene-
ran fotoelectrones que son amplificados en sucesivas etapas produciendo pulsos de electrones de
intensidad variable en el a´nodo.
Figura 3.10: La distribucio´n de alturas de los pulsos de electrones detectados en un tubo fotomulti-
plicador se muestra en a) en presencia de luz y en oscuridad. A la derecha, la variacio´n del nu´mero
de cuentas en funcio´n de la ganancia en un experimento de contaje de fotones produce una curva
tipo plateu en la relacio´n sen˜al-ruido del PMT. Reproducidas del Manual de usuario del mo´dulo
de contaje de fotones C3866 de Hamamatsu Photonics (Japo´n).
ma´s ancha sea la distribucio´n de intensidades asociada), y, por ello, se han de elegir
los valores de discriminacio´n y de ganancia (voltaje aplicado) de manera adecuada.
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El procedimiento para ajustar ambos para´metros se basa en el me´todo del plateu.
El me´todo consiste en aplicar un cierto umbral de discriminacio´n, e ir aumentando
paulatinamente la ganancia bajo un nivel de iluminacio´n constante. El nu´mero de
eventos va´lidos, es decir provenientes de fotoelectrones, ha de saturar a un voltaje
dado, a partir del cual ya han sido contados todos los pulsos asociados a fotoe-
lectrones . Las cuentas en la oscuridad, sin embargo, aumentara´n paulatinamente
desde cero, no mostrando comportamiento alguno de saturacio´n. Dada la estrecha
distribucio´n de alturas de los pulsos de electrones va´lidos, el aumento de la sen˜al
sera´ ra´pido a partir de cierto valor de la ganancia saturando ra´pidamente. En estas
condiciones, la curva obtenida tiene forma de plateu y permite establecer el nivel de
ganancia y discriminacio´n o´ptimos [fig. 3.10(b)].
Detector de carga acoplada (CCD)
En el apartado anterior hemos visto que en la te´cnica de contaje de fotones ba-
sada en detectores fotoemisores la sen˜al se detecta en forma de pulsos de electrones
que viajan del fotoca´todo al a´nodo siendo amplificados en sucesivas etapas. En un
dispositivo de carga acoplada, la sen˜al consistira´ asimismo en paquetes de electrones,
pero e´stos, una vez generados por la radiacio´n incidente, pueden ser almacenados
en a´reas minu´sculas de un semiconductor durante un tiempo determinado, y ser
transferidos posteriormente de manera que sea posible reconstruir un mapa bidi-
mensional de la intensidad de la radiacio´n en cada punto del detector. A fin de que
la carga pueda ser detectada y almacenada, esta tecnolog´ıa se basa en el Silicio como
medio activo (lo que determina el rango espectral del detector) y en la arquitectura
metal-o´xido-semiconductor (MOS) como medio condensador para la acumulacio´n y
transferencia de carga.
En la figura 3.11(a) se ha representado el perfil de las bandas de energ´ıa en el
punto Γ a trave´s de un dispositivo MOS tipo p (por ejemplo, Au:Ni/SiO2/Si:p
+)
en equilibrio te´rmico. El nivel de Fermi en el metal y en el semiconductor esta´n
alineados, los portadores se hayan en equilibrio en todas las uniones y los potenciales
intr´ınsecos o built-in voltages se mantienen constantes. El dispositivo esta´ formado
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por varias decenas o centenares de pixeles adyacentes entre si. Cada uno de ellos es
susceptible de recibir un voltaje aplicado de manera externa e independiente. Cuando
un voltaje VG se aplica externamente al metal, la situacio´n cambia como muestra la
figura 3.11(b). El voltaje aplicado se distribuira´ entre el o´xido y el semiconductor
de manera que:
qVG = qVOx + qφS (3.17)
y creando una zona de agotamiento en el semiconductor pro´xima a la intercara con
el o´xido. Mientras no se produzcan portadores minoritarios por generacio´n te´rmi-
ca o iluminacio´n, la situacio´n se mantendra´ estacionaria. Ahora bien, segu´n vayan
apareciendo pares electron-hueco en las inmediaciones de la zona de agotamiento,
los electrones se difundira´n hacia la intercara SiO2-Si formando un gas de elec-
trones bajo la superficie del dispositivo all´ı donde el voltaje esta´ siendo aplicado.
Adema´s, los huecos generados neutralizara´n parte de los aceptores ionizados en la
zona de agotamiento, reduciendo la anchura de e´sta. En esta situacio´n, el campo
aumentara´ paulatinamente en el o´xido, disminuyendo el pozo de potencial en el se-
miconductor [3.11(c)]. Este proceso continuara´ hasta que el nu´mero de electrones
acumulado sea tal que la carga restante comience a fluir por encima de la barrera
formada por el o´xido alcanza´ndose la capacidad ma´xima del pozo o full well capacity.
En la figura 3.11(d) vemos como aplicando los voltajes adecuados, la carga acumu-
lada puede transferirse lateralmente de un pozo al siguiente de manera secuencial
enviando finalmente un tren de paquetes de electrones hacia un multiplexador. La
sincronizacio´n de la secuencia de voltajes con la frecuencia interna del dispositi-
vo permite identificar el origen espacial de cada paquete produciendo el mapa de
intensidades deseado.
Esta sencilla descripcio´n del funcionamiento de una CCD es suficiente para de-
ducir sus principales caracter´ısticas. En primer lugar, dado que se trata de un fo-
todetector basado en Silicio, la respuesta espectral viene determinada por la banda
prohibida de este semiconductor. Por otro lado, si la luz incide por la parte frontal del
semiconductor14, la respuesta espectral de los materiales que forman el dispositivo
14All´ı donde se encuentran los contactos.
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Figura 3.11: En a), b) y c) se muestran los perfiles de las bandas de energ´ıa de un dispositivo MOS
en equilibrio, tras la aplicacio´n de un voltaje VG en oscuridad y aplica´ndolo bajo iluminacio´n,
respectivamente. La figura d) muestra esquema´ticamente el proceso de transporte de carga lateral
de un contacto al siguiente.
MOS ha de ser tenida en cuenta. Se puede conseguir una mayor eficiencia cua´nti-
ca y un mayor rango espectral si la luz incide por la parte trasera del chip. Estas
ca´maras back illuminated se iluminan a trave´s del substrato, que ha sido adelgazado
expresamente hasta unas pocas micras de espesor (∼ 20µm), con lo cual se consigue
que longitudes de onda ma´s largas puedan penetrar hasta la zona de agotamiento
mejorando la eficiencia por encima de 600 nm. Si esto se combina con un perfil de
dopado adecuado, que extienda la zona de agotamiento a distancias ma´s profundas
(deep-depletion), la zona activa del detector incluira´ la pra´ctica totalidad del subs-
trato, alcanza´ndose eficiencias cua´nticas hasta del 90% a 800 nm. De la descripcio´n
del funcionamiento del dispositivo se pueden deducir tambie´n cuales son las fuentes
de ruido asociadas. Aparte del ruido asociado a las fluctuaciones del flujo de fotones
determinado por la estad´ıstica de Poisson, dos son las fuentes adicionales de ruido
en una CCD. En primer lugar, la generacio´n te´rmica de pares electron-hueco con-
tribuira´ al nu´mero de electrones acumulados en un pixel dado de manera parecida a
como lo hac´ıan los termoelectrones en un PMT. Este ruido disminuye exponencial-
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mente con la temperatura por lo que las CCDs para espectroscop´ıa confocal operan
a ∼ -90 oC 15. La otra fuente de ruido en una CCD esta´ asociada a la lectura del
registro de cada pixel (error de lectura) y se debe principalmente a las fluctuaciones
de carga producidas en los procesos de transporte lateral descritos anteriormente.
Si t es el tiempo de integracio´n tenemos que:
S/N =
QEnP t√
QEnP t+ nDt+ n2R
(3.18)
Para tiempos de integracio´n cortos, el ruido se haya dominado por el ruido de lectura,
sin embargo, para tiempos de integracio´n elevados, S/N se reduce a la ecuacio´n
(3.16) y a las conclusiones extra´ıdas all´ı.
PMT´s vs CCD´s
A fin de ejemplificar los conceptos introducidos en lo que atan˜e a la deteccio´n,
vamos a calcular la relacio´n sen˜al-ruido de dos detectores disponibles en nuestro
laboratorio. Ambos se cuentan entre los mejores de su clase y son capaces de de-
tectar fotones individuales. El fotomultiplicador R3310-02 de Hamamatsu dispone
de un fotoca´todo de InGaAs(Cs) y su disen˜o esta´ optimizado para ofrecer un nivel
de cuentas en la oscuridad de 6 cps16 a -30 oC. Por otro lado, disponemos de una
CCD DU401-BR-DD de Andor Technologies, iluminada a trave´s del substrato, con
zona de agotamiento profunda, y que ofrece un nivel de cuentas en la oscuridad de
0.3 cps y pixel a -76 oC, y un ruido de 0.8 cuentas por pixel/lectura al que hay que
an˜adir 0.4 cuentas ma´s por lectura debido al ruido de la electro´nica exterior 17. En
la figura 3.12 hemos representado la respuesta espectral de cada detector, represen-
tando la eficiencia cua´ntica del mismo en funcio´n de la longitud de onda. A partir de
los datos colectados es posible calcular fa´cilmente S/N para ambos detectores. Sus-
tituyendo los datos correpondientes a λ=950 nm en las ecuaciones (3.16) y (3.18)
se obtienen las curvas representadas en la figura 3.13. La simple comparacio´n de
15La temperatura no se reduce ma´s pues la eficiencia cua´ntica del detector se ver´ıa afectada en
el rango NIR.
16Cuentas por segundo.
17Valores correspondientes a una ganancia de 7 el./c.
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Figura 3.12: Eficiencia cua´ntica de una CCD iluminada por el substrato y de zona de agotamiento
profunda a), y de un fotomultiplicador de InGaAs(Cs) optimizado para contaje de fotones b).
Ambas figuras extra´ıdas de los manuales de los respectivos fabricantes: Andor Technologies (UK)
y Hamamatsu Photonics (Japo´n).
ambas curvas nos revela que la CCD considerada es superior en todos los conceptos
a nuestro fotomultiplicador de altas prestaciones, en aplicaciones dentro del rango
espectral comu´n de ambos. La diferencia se hace au´n ma´s patente al considerar el
cara´cter multicanal de la CCD que permite acumular verticalmente la sen˜al de va-
rios pixeles multiplicando de manera efectiva la relacio´n sen˜al-ruido del detector y
adquirir espectros completos en el tiempo en que el PMT so´lo adquiere los datos
correspondientes al ancho de banda del monocromador. De hecho, la aparicio´n de
este tipo de CCDs desde mediados de los an˜os 90 han hecho posible la investigacio´n
de cajas cua´nticas individuales In(Ga)As/GaAs como demuestra un buen nu´mero
de trabajos experimentales publicados basados en estos dispositivos.
3.3. Microscopio confocal de fibra o´ptica
Para finalizar este cap´ıtulo vamos a analizar un montaje confocal particular que
es de especial relevancia para el trabajo de investigacio´n llevado a cabo. Como es
sabido, los tres elementos ma´s importantes desde el punto de vista o´ptico de todo
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Figura 3.13: Ratio S/N extra´ıdo de las caracter´ısticas nominales de los dos detectores considerados
en el texto . El cambio de pendiente en la curva de la CCD separa la regio´n dominada por el ruido
de lectura de la regio´n donde el ruido se debe a las fluctuaciones del flujo de fotones.
microscopio confocal son el objetivo de microscopio, la fuente puntual y el estenope,
por ello, los requisitos que han de cumplir todos ellos han sido expuestos en las sec-
ciones anteriores. Consideremos ahora el montaje de la figura 3.14. En el mismo, la
fuente puntual y el estenope esta´n implementados por sendas fibras o´pticas situadas
en el plano focal de las lentes L1 y L2. Las ventajas de este montaje son evidentes en
te´rminos de estabilidad meca´nica del microscopio. Mediante el uso de fibras o´pticas,
la utilizacio´n de la´seres y detectores situados en lugares remotos respecto al micros-
copio permite aislar e´ste f´ısicamente del resto del montaje experimental. Adema´s,
una vez alineado el microscopio las posiciones relativas de los elementos o´pticos del
mismo permanecen inalteradas cualquiera que sea la modificacio´n llevada a cabo en
los elementos remotos. Por as´ı decirlo, el microscopio esta´ desacoplado del exterior.
Otro notable beneficio de este montaje es la posibilidad de minituarizacio´n que
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Figura 3.14: Diagrama esquema´tico de un microscopio basado en fibra o´ptica.
ofrece. En modo de imagen por reflexio´n y en experimentos de espectroscop´ıa re-
sonante, el montaje se puede simplificar prescindiendo de uno de los brazos del
microscopio. As´ı, una sola fibra o´ptica situada en el foco de una lente suministra
la sen˜al de excitacio´n y recoge la reflexio´n/luminiscencia que es dirigida hacia y
desde el objetivo de microscopio. El alineamiento en este caso se reduce al ajuste de
las distancias axiales simplificando y mejorando el funcionamiento del dispositivo.
La sen˜al de excitacio´n y coleccio´n viajan por la misma fibra y son separadas en el
extremo lejano de e´sta, bien sea con un divisor de haz, bien por un espejo dicroico
o un acoplador de fibra de tres o cuatro puertos18.
La resolucio´n lateral y axial de este microscopio en diferentes configuraciones se
han investigado teo´rica [48, 49] y experimentalmente [50, 51]. En el caso ma´s sencillo
18Una caracter´ıstica exclusiva de este tipo de microscopios es que debido a la estructura modal
de la propagacio´n, la fibra actu´a como detector coherente independientemente del radio r0, cosa
que en el microscopio convencional so´lo ocurre para estenopes de dimensio´n nula. As´ı, midiendo
el contraste de fase entre dos modos propaga´ndose en una misma fibra, Wilson et al [47] han
demostrado que es posible determinar con mayor precisio´n distancias axiales en el plano objeto.
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tenemos una fibra circular de salto de ı´ndice por la que se propaga un haz de luz
monocroma´tico de longitud de onda λ, en la que podemos definir el nu´mero de onda
normalizado:
V = kρNA =
(
2piρ
λ
)√
η21 − η22 (3.19)
donde ρ es el radio del nu´cleo de la fibra de ı´ndice de refraccio´n η1, y η2 es el ı´ndice
de refraccio´n de la cubierta. Cuando V >> 1, el nu´mero de modos soportados por
la fibra es aproximadamente igual a:
N ∼
V 2
2
=
(
2piρ
λ
)2
η21 − η22
2
(3.20)
y la fibra se dice que es multimodo. Sin embargo, una fibra cuyo nu´cleo sea lo
bastante pequen˜o cumplira´ en determinado rango de longitudes de onda que V <
2.405. En dicho rango se puede demostrar que so´lo un modo puede propagarse en el
interior de la fibra. La longitud de onda de corte, λc, por debajo de la cual la fibra
ya no es monomodo se obtiene aplicando la condicio´n V > 2.405 y es caracter´ıstica
de una fibra dada. En el caso en que la diferencia de ı´ndices entre el nu´cleo y la
cubierta sea pequen˜a (confinamiento de´bil), los modos resultantes son linealmente
polarizados (LP). Bajo estas condiciones, el modo fundamental LP01 es radialmente
sime´trico y su amplitud puede aproximarse por una gaussiana:
φ(r) = exp
[
−1
2
(
r
r0
)2]
(3.21)
donde r0 puede calcularse a partir del nu´mero de onda normalizado:
r0 =
ρ√
2 lnV
(3.22)
y es la magnitud equivalente al radio del estenope del microscopio confocal conven-
cional, y no ρ como se podr´ıa pensar en un principio. La luz que no se focalice sobre
la punta de la fibra dentro de un circulo de radio r0 y con un a´ngulo menor que el
cono de aceptancia dado por su apertura nume´rica, no se propagara´ a trave´s de la
misma, y por tanto, no incidira´ en el detector colocado en el extremo lejano de e´sta.
Por tanto, a una longitud de onda dada, el radio r0 obtenido de la expresio´n (3.22)
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determina la resolucio´n axial y lateral ma´xima en el plano objeto del microscopio a
falta de incluir posibles aberraciones.
Desde el punto de vista del disen˜o de la experiencia, uno ha de determinar la
longitud de onda o rango de longitudes en el cual el experimento ha de ser llevado a
cabo, y elegir la fibra o´ptima para el mismo. Es erro´neo pensar que es suficiente con
optimizar el disen˜o para la longitud de onda ma´s corta que se ha de propagar en la
fibra. Pese a que es cierto que si λ1 > λ2 la fibra sera´ monomodo para la primera si lo
es para la segunda, tambie´n ocurre que el factor de confinamiento o´ptico se degrada
ra´pidamente al aumentar la longitud de onda por encima de λc. Esto provocara´ que a
longitudes de onda largas la mayor parte de la energ´ıa viaje por la cubierta de la fibra
siendo por tanto mucho ma´s sensible a las pe´rdidas por deformacio´n, etc... Por otro
lado, junto a la posible presencia de aberraciones croma´ticas en el sistema o´ptico,
se deduce tambie´n de la ecuacio´n (3.22) que la resolucio´n tambie´n variara´ como
consecuencia del cambio de λ, y habra´ de ser tenido en cuenta en caso necesario en
la experiencia particular.
Cap´ıtulo 4
Estudio macrosco´pico de
nanoestructuras cua´nticas
autoensambladas de InAs
En este cap´ıtulo recopilaremos los resultados ma´s relevantes obtenidos en expe-
rimentos de espectroscop´ıa realizados en cajas cua´nticas autoensambladas de InAs.
Este cap´ıtulo introduce los conceptos necesarios para la comprensio´n de los resul-
tados que forman el trabajo de investigacio´n principal de esta tesis. El te´rmino
macrosco´pico se refiere al hecho de que debido a la limitada resolucio´n espacial, las
propiedades extra´ıdas se refieren a colectivos macrosco´picos de tales nanoestructu-
ras. Tal y como se discutio´ en la seccio´n 2.1, las propiedades individuales de las
mismas so´lo podra´n ser estudiadas reduciendo de manera efectiva dicha resolucio´n,
y sera´n objeto de una discusio´n detallada en los pro´ximos cap´ıtulos.
Los resultados recopilados se basan en gran parte en trabajos de investigacio´n
llevados a cabo desde Septiembre de 1998 hasta la actualidad y han sido difundidos
en publicaciones internacionales de diversa ı´ndole. La inclusio´n de estos resultados
responde, como se ha dicho, a su cara´cter introductorio. En segundo lugar, dicha
introduccio´n esta´ basada en trabajos donde el grado de participacio´n del autor es
elevado, respondiendo as´ı a la realidad histo´rica de su ciclo formativo. La seleccio´n se
ha centrado en aquellos aspectos ma´s relevantes que son de utilidad para la discusio´n
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ulterior. No se pretende, por tanto, una exhaustividad que en algunos casos no es
simplemente posible por tratarse de temas de investigacio´n au´n abiertos.
4.1. Nanoestructuras cua´nticas autoensambladas
de InAs
Las primeras heteroestructuras semiconductoras capaces de confinamiento cua´nti-
co de los portadores de carga fueron los pozos cua´nticos basados en semiconductores
III/V con constantes de red similares pero bandas de energ´ıa diferentes [5]. El estudio
de un nu´mero creciente de combinaciones de materiales para generar o mejorar pro-
piedades deseables en los dispositivos basados en tales pozos cua´nticos no tardo´ en
producir, en ocasiones de manera accidental, un nuevo tipo de nanoestructuras don-
de el confinamiento espacial de los portadores ocurr´ıa en ma´s de una dimensio´n [52].
Inicialmente bautizadas como islas o pozos cua´nticos corrugados, hoy en d´ıa la forma
y taman˜o de las mismas son mejor conocidas y hasta cierto punto controladas.
Por ejemplo, los hilos cua´nticos de InAs obtenidos sobre substratos de InP(001)
surgen como consecuencia de la anisotrop´ıa de la relajacio´n ela´stica en las direcciones
(110) y (110) del substrato. La diferente constante de red de ambos materiales pro-
voca un desacuerdo de malla compresivo del 3.2% y genera una deformacio´n ela´stica
de las sucesivas monocapas (ML) de InAs cuando e´ste es depositado epitaxialmente
sobre InP. A partir de un espesor depositado superior al espesor cr´ıtico, 2.5 ML en
este sistema, los procesos de autoensamblado tridimensional provocan la aparicio´n
de cajas o hilos cua´nticos [fig. 4.1] que mantienen sus propiedades morfolo´gicas una
vez recubiertos y retirados de la ca´mara de crecimiento. Gracias al estudio de dichos
procesos, hoy en d´ıa es posible utilizar las condiciones de crecimiento adecuadas para
controlar la composicio´n, taman˜o y densidad de dichos hilos dentro de los l´ımites
impuestos por el cara´cter autoorganizado del me´todo.
Ma´s informacio´n sobre e´stas nanoestructuras incluyendo conceptos relevantes
como el de emisio´n multimodal, que caracteriza las propiedades o´pticas de las mis-
mas, o el efecto de autofiltrado por propagacio´n coherente del campo ela´stico, que
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Figura 4.1: Imagen de microscop´ıa de fuerzas ato´micas (AFM) de nanoestructuras de InAs formadas
sobre una capa tampo´n de InP(001). El a´rea escaneada es de 500×500 nm en a) y 400×400 nm en
b). El eje vertical corresponde a 10 nm. Ima´genes por cortes´ıa de la Dra. Luisa Gonza´lez (IMM-
CSIC, Madrid).
determina sus propiedades morfolo´gicas, pueden ser encontradas en el anexo I y en
las referencias all´ı inclu´ıdas1 [53, 54, 55, 56, 57, 58].
En esta seccio´n y la siguiente, nos centraremos en resultados previos que nos per-
miten comprender aspectos ba´sicos de la estructura electro´nica de las cajas cua´nticas
autoensambladas de InAs/GaAs. Al igual que en el sistema InAs/InP, el crecimiento
de capas bidimensionales de InAs sobre GaAs no es estable ela´sticamente a partir
de un espesor de la capa de InAs, dc ∼1.5 ML, conocido como espesor cr´ıtico, y que
esta´ determinado por la tensio´n compresiva del 7.2% presente entre ambos materia-
les y debida a su diferente constante de red[12, 59]. Las estructuras tridimensionales
resultantes tras la relajacio´n de la deformacio´n ela´stica son conocidas de manera
gene´rica como cajas cua´nticas autoensambladas InAs/GaAs o SAQDs2, aunque de-
1Este anexo resume y revisa los trabajos de investigacio´n realizados para la obtencio´n del
Diploma de Estudios Avanzados (DEA) en Foto´nica:Fundamentos y Dispositivos de la Universidad
de Valencia (Valencia, Noviembre de 2001).
2De las siglas en ingle´s de Self-Assembled Quantum Dots.
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pendiendo de las condiciones de crecimiento, hoy en d´ıa es posible obtener anillos
cua´nticos u otras formas, de taman˜o nanome´trico [60, 61]. Conocida la composicio´n
qu´ımica, taman˜o y forma de las nanoestructuras, el ca´lculo de los estados elec-
tro´nicos puede llevarse a cabo con modelos realistas utilizando diferentes me´todos
nume´ricos [62, 63, 64]. Sin embargo, no siempre es posible conocer al detalle todos
estos para´metros, o la potencia de ca´lculo no es suficiente para introducir formas
reales del potencial de confinamiento (asimetr´ıa, difusio´n, deformacio´n triaxial,. . . ).
Incluso cuando las energ´ıas y multiplicidad de los niveles electro´nicos son conocidas
perfectamente, los portadores que habitan en los mismos esta´n llamados a inter-
actuar entre ellos, con el campo electromagne´tico, los fonones, . . . , dibujando una
dina´mica de relajacio´n y recombinacio´n cuanto menos complicada. En definitiva,
las propiedades individuales y colectivas de las cajas cua´nticas de InAs constituyen
un campo abierto donde nuevos resultados experimentales corroboran o desdicen
las predicciones teo´ricas y nuevas teor´ıas arrojan luz donde varios experimentos
no converg´ıan. Sirva como ejemplo la variedad de los resultados que mostramos a
continuacio´n y la investigacio´n llevada a cabo en los siguientes cap´ıtulos.
La figura 4.2 muestra los espectros de fotoluminiscencia (PL) y fotoluminiscencia
de excitacio´n (PLE) a baja temperatura (20 K) obtenidos en muestras que contienen
diez capas de SAQDs crecidas en ide´nticas condiciones excepto por el espesor de la
capa espaciadora utilizado en cada una [65]. El panel de la izquierda contiene los
resultados en excitacio´n no resonante utilizando un la´ser de Ar+ a 514 nm, y en la
derecha se recogen, junto a los resultados de PLE, los espectros de PL obtenidos
al excitar resonantemente con un la´ser de Ti-Zafiro a 835 nm. Muestras similares
que conten´ıan una sola capa de SAQDs han sido estudiadas en trabajos previos
[66], revelando una importante inhomogeneidad de alturas de las cajas cua´nticas
examinadas por AFM en diferentes puntos de la muestra. Estad´ısticas realizadas en
un nu´mero representativo de cajas arrojan un valor promedio de 7 y 22 nm para la
altura (h) y dia´metro (D), respectivamente, y con variaciones entre 3 y 9 nm para h
y una relacio´n ∼1:3 constante entre dicha magnitud y D 3. Por tanto, cabe esperar
3Dicha relacio´n de aspecto implica un grado de truncamiento elevado respecto al caso piramidal
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Figura 4.2: Espectros de fotoluminiscencia a 20 K de una serie de muestras que contienen diez
capas de cajas cua´nticas InAs/GaAs. A la izquierda, los diferentes tipos de l´ınea corresponden a
la PL en puntos distintos de cada muestra bajo excitacio´n no resonante. A la derecha, el caso de
excitacio´n resonante se representa junto a los espectros de PLE correspondientes.
una emisio´n de tipo multimodal donde la fotoluminiscencia de cajas cua´nticas de
distinto taman˜o se sume inhomoge´neamente en una banda extensa [anex. I].
Apilando varias capas separadas entre si una distancia mucho mayor que la altura
t´ıpica de las cajas, la situacio´n no mejora y el resultado es el que muestran las figuras
4.2(a) y (e). Sin embargo, reduciendo la capa espaciadora de 20 a 10 nm, la banda
de emisio´n se estrecha ma´s de un factor 2, de lo que se deduce una reduccio´n similar
para la distribucio´n de taman˜os a trave´s del mecanismo de autofiltrado conocido del
estudio de hilos cua´nticos apilados [Figs. 4.2(b),(f)].
de base cuadrada con lados perpendiculares a la direccio´n (111) que proporciona h/D =
√
2/2 [19].
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Si continuamos reduciendo la cantidad de GaAs depositado, esta´ claro que lle-
gara´ un momento en que el espesor de la capa espaciadora sera´ menor que la altura
de las cajas cua´nticas antes de ser recubiertas. Tal situacio´n propicia el intercambio
In/Ga y la desadsorcio´n del material que forma parte de la caja, generando na-
noestructuras de altura menor que la caja original y posiblemente forma diferente
[61, 19]. As´ı, en la figura 4.2(c) vemos que para un espaciamiento de 5 nm, la banda
de emisio´n se vuelve bimodal, indicando que la distribucio´n de taman˜os original se
ha dividido en dos. A 1.075 eV la emisio´n procedente de las cajas ma´s grandes que
probablemente se hallen acopladas electronicamente (columnas), y a 1.204 eV aque-
llas de menor taman˜o que aunque homogeneizadas por el apilamiento no establecen
dicho acoplamiento.
Reduciendo au´n ma´s el espaciamiento a so´lo 2 nm, las primeras dominan el
espectro bajo excitacio´n no resonante, pero excitando a 835 nm so´lo un pico a 1.312
eV domina la PL de esta muestra [Figs. 4.2(d),(h)]. Tampoco en la figura 4.2(g) se
observa traza alguna de la banda de ma´s baja energ´ıa y so´lo los estados a ∼1.22
eV contribuyen a la emisio´n de la muestra de 5 nm en condiciones resonantes. Este
desplazamiento de la emisio´n hacia altas energ´ıas es patente en todas las muestras
y puede relacionarse con la menor capacidad de difusio´n de los pares electro´n-hueco
fotogenerados cerca del borde de absorcio´n fundamental del material4. En todo caso,
los resultados de uno u otro panel confirman la hipo´tesis de autofiltrado de taman˜os
mediante apilamiento, al que hay que an˜adir, cuando el espaciamiento es menor
que la altura de las cajas cua´nticas enterradas, la descomposicio´n bimodal de la
distribucio´n y por tanto de las bandas de emisio´n.
La presencia de una capa bidimensional de InAs sobre la que las cajas cua´nticas
sobresalen es conocida de la caracterizacio´n morfolo´gica mediante TEM y resulta
visible en los experimentos o´pticos. Dicha capa recibe el nombre de capa mojante o
WL5, y esta´ formada por el InAs que no se reorganiza en el proceso de autoensam-
blado, su anchura es por tanto menor que el espesor cr´ıtico y se halla fuertemente
4La energ´ıa de exceso respecto al borde de banda determina el nu´mero de fonones LO emitidos
a baja temperatura y con ello la difusio´n de cada portador.
5De las siglas en ingle´s de Wetting Layer.
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tensionada biaxialmente. Adema´s, dado su cara´cter bidimensional su densidad de
estados es elevada y contribuye de manera importante en los procesos de relajacio´n
de los portadores.
En las figuras 4.2(e)-(h) se han representado los espectros de PLE obtenidos en
las diferentes muestras a baja temperatura. Fijada la energ´ıa de deteccio´n, la foto-
luminiscencia de excitacio´n nos proporciona informacio´n sobre aquellos estados de
energ´ıa Eexc > Edet que contribuyen a la emisio´n en Edet. En los espectros mos-
trados, la sen˜al de PLE alcanza un ma´ximo pronunciado en torno a 1.4 eV, que
se corresponde con el estado fundamental de la WL. En un experimento de PL, la
anchura de dicho ma´ximo nos dar´ıa informacio´n sobre la calidad morfolo´gica de la
propia WL, tal y como se hace en espectroscop´ıa de pozos cua´nticos. En PLE, sin
embargo, los estados del continuo de las cajas cua´nticas contribuyen a la sen˜al a
energ´ıas cercanas y resonantes con la WL ensanchando e´sta y produciendo una cola
de emisio´n que penetra por debajo de 1.4 eV [67]. Este efecto es tanto ma´s pronun-
ciado cuanto ma´s pequen˜as son las cajas cua´nticas en cuestio´n, como se observa en
las figuras 4.2(e)-(h). As´ı, para las muestras con 20 nm y 10 nm de espaciador, las
cajas ma´s grandes muestran un espectro de PLE estrecho y con una WL bien defini-
da aunque la cola sea apreciable [fig. 4.2(e),(f)]. Para cajas cua´nticas ma´s pequen˜as,
y paulatinamente con el desplazamiento hacia altas energ´ıas de la PL, la sen˜al de
PLE a 1.4 eV se ensancha de forma pronunciada hasta casi solaparse con la energ´ıa
de emisio´n [Figs. 4.2(g),(h)].
Podemos extraer ma´s informacio´n del estudio de la emisio´n de cada muestra para
diferentes energ´ıas de excitacio´n resonantes. En las figuras 4.3(a)-(d) se han reunido
los espectros de PL obtenidos variando la longitud de onda de excitacio´n por encima
y por debajo de la WL a 20 K.
Empezando por la muestra con mayor espaciamiento entre las capas, observamos
que para Eexc ≤1.417 eV (i.e. por debajo de la WL), en la banda de PL aparecen
varias componentes, equiespaciadas ∼32 meV, que se desplazan a la vez que lo hace
la longitud de onda del la´ser. El origen fono´nico de las mismas esta´ claro con so´lo
recordar que las energ´ıas correspondientes a los fonones LO en el InAs y el GaAs son
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Figura 4.3: Espectros de fotoluminiscencia obtenidos a diferentes energ´ıas de excitacio´n resonantes
en muestras con cajas cua´nticas apiladas verticalmente. La mayor o menor importancia de los
estados excitados en cada muestra se extrae del comportamiento con la densidad de excitacio´n
(l´ınea discont´ınua) y la evolucio´n de la RPL en cada caso.
∼ 29.5 meV y ∼ 36 meV, respectivamente [68], y que debido a la deformacio´n triaxial
dichos valores pueden variar en un cierto ancho de banda [69, 70]. La interaccio´n
electro´n-fono´n en SAQDs se ha estudiado desde su aparicio´n, habie´ndose propuesto
la emisio´n de fonones LO a baja temperatura como mecanismo principal de captura
y relajacio´n de la energ´ıa en este sistema [71, 72]. Ello a pesar de la primigenia
prediccio´n de un cuello de botella6 en la relajacio´n intra-banda debido al cara´cter
6
Phonon bottleneck
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discreto de la densidad de estados[73]. Ma´s adelante, veremos que e´ste no es el u´nico
mecanismo importante cuando la excitacio´n es completamente resonante con los
estados excitados. Pero por ahora podemos afirmar que la aparicio´n de dichas bandas
en nuestros espectros ha de estar relacionada con la captura eficiente de excitones en
cajas cua´nticas cuyo estado fundamental se haya separado por ELO, 2×ELO y 3×ELO
de la energ´ıa del la´ser. La ancha distribucio´n inhomoge´nea de esta muestra favorece
esta relajacio´n multifono´nica, a pesar de ser un proceso de orden superior, debido a
la densidad de estados final accesible. Esta interpretacio´n multimodal de la emisio´n
esta´ corroborada por el comportamiento de la PL con la densidad de excitacio´n que
muestra la figura 4.3(a) con Eexc=1.485 eV y la estad´ıstica de taman˜os realiza en
capas simples y ya descrita.
Conforme reducimos la capa espaciadora, la distribucio´n se estrecha y el efecto
es menos pronunciado [fig. 4.3(b)]. Aqu´ı, los estados excitados cobran importancia
en la relajacio´n, frente al cara´cter multimodal que se reduce. En la muestra con un
espaciamiento de 5 nm, al aumentar la potencia excitando por encima de la WL, la
banda de emisio´n muestra un comportamiento inequ´ıvoco de llenado de bandas por
saturacio´n del estado fundamental [fig. 4.3(c)]. Disminuyendo la energ´ıa de excita-
cio´n, la RPL nuevamente se descompone en varias bandas estrechas. Aunque dichas
bandas se hayan equiespaciadas ma´s o menos ∼39 meV, y no se desplazan con el
la´ser. En este caso, por tanto, no pueden asociarse a resonancias fono´nicas. El origen
de dichas bandas es pues menos obvio. En la figura 4.2(f) se observa que cuando
detectamos en el ma´ximo de la banda (justo donde el pico de ma´s baja energ´ıa se
resuelve ahora), la curva de PLE muestra un incremento importante en la regio´n
de energ´ıas donde los otros dos picos aparecen en RPL. La conexio´n entre ellos es
por tanto indudable. La hipo´tesis ma´s plausible es que nos hallamos ante estados
excitados y fundamental de una familia de cajas cua´nticas especialmente eficiente
en la captura de excitones. Como veremos a lo largo de esta tesis, una aproximacio´n
parabo´lica para el confinamiento lateral explica a la perfeccio´n la equiseparacio´n
entre los estados excitados y el fundamental en una caja cuyo diametro es mucho
mayor que su altura. Hemos de asumir por tanto que en esta muestra y debido al
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intercambio In/Ga durante el crecimiento, un buen nu´mero de las nanoestructuras
formadas difieren de los t´ıpicos puntos cua´nticos de InAs formados en las muestras
de mayor espaciamiento [60, 74]. Esto queda corroborado observando la banda que
domina la sen˜al de RPL en la muestra con d = 2 nm. Dicha banda corresponde
exactamente a la energ´ıa fundamental de anillos cua´nticos de InAs que sera´n estu-
diados ma´s adelante [fig. 4.3(d)]. Es chocante sin embargo, que en esta muestra no
encontramos signos de acoplamiento entre el estado fundamental y los excitados en
este experimento. Una descripcio´n definitiva de las razones que producen uno y otro
resultado esperamos que este´ disponible pro´ximamente, analizando la fotoluminis-
cencia en el dominio temporal de estas muestras, completando as´ı la investigacio´n
abierta.
En definitiva, hemos comprobado que tan so´lo variando un para´metro en el cre-
cimiento de una serie de muestras que contienen cajas cua´nticas autoensambladas
InAs/GaAS podemos estudiar una amplia variedad de feno´menos nuevos y exclu-
sivos. La mayor´ıa de ellos son consecuencia directa de la estructura discreta de
niveles producida por el elevado confinamiento cua´ntico de estas nanoestructuras.
Desgraciadamente, el ensanchamiento inhomoge´neo impide apreciar su naturaleza
discreta y a tal fin se dedicara´ el esfuerzo de la investigacio´n descrita en los cap´ıtulos
siguientes.
4.2. Efecto de un campo ele´ctrico en cajas cua´nti-
cas InAs/GaAs.
En esta seccio´n introduciremos los conceptos ma´s importantes a tener en cuenta
en el estudio de las propiedades o´pticas y electro´nicas de cajas cua´nticas autoen-
sambladas InAs/GaAs sometidas a un campo ele´ctrico externo. Pero antes de ello,
examinemos brevemente la situacio´n en un semiconductor convencional7. La depen-
dencia con el campo ele´ctrico de la absorcio´n o´ptica a energ´ıas cercanas a la banda
de energ´ıa prohibida de un semiconductor es conocida como electro-absorcio´n y ha
7Por convencional nos referimos a muestras semiconductoras en volumen.
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sido estudiada pra´cticamente desde que e´stos se conocen. La violacio´n de la inva-
riancia traslacional introducida en el Hamiltoniano por el potencial electrosta´tico,
HEF = −eFz, da lugar a un ensanchamiento y corrimiento hacia bajas energ´ıas
del frente de absorcio´n del semiconductor conocido como efecto Franz-Keldysh [5].
Cuando el semiconductor esta´ libre de impurezas, o a baja temperatura, la absorcio´n
en torno al gap esta´ dominada por las resonancias excito´nicas y el efecto se traduce
igualmente en un desplazamiento y ensanchamiento de las mismas [75]. La analog´ıa
entre el excito´n y el a´tomo de hidro´geno permite hablar, en tal caso, de efecto Stark
tomando el nombre de la F´ısica Ato´mica. Sin embargo, cuando aplicamos un campo
ele´ctrico y pretendemos medir el desplazamiento del estado 1S excito´nico, ∆E1S, se
observa que conforme aumenta el campo, la anchura de l´ınea aumenta ra´pidamente
y para valores de ∆Emax1S ∼ 0.1 × Ry 8, ya no es posible resolver el ma´ximo de la
resonancia excito´nica.
El desplazamiento ma´ximo observable es un l´ımite natural impuesto por la ioni-
zacio´n del excito´n a campos relativamente moderados en un semiconductor conven-
cional. Al aumentar el campo ele´ctrico, el electro´n y el hueco esta´n separados cada
vez ma´s, de manera que a partir de un determinado valor del campo, conocido como
campo de ionizacio´n, la interaccio´n coulombiana se halla completamente apantalla-
da, diluye´ndose cualquier rasgo excito´nico en las propiedades o´pticas9. Por ejemplo,
en el caso del GaAs, donde tenemos Ry = 4.58 meV y un radio excito´nico de 122
A˚[5]. Segu´n lo que hemos dicho, esto implica ∆Emax1S ∼ 0.44 meV y un campo de
ionizacio´n relativamente bajo de FGaAsion ∼ 0.44 meV/122 A˚∼ 4×102 V/cm.
Con la aparicio´n de los primeros pozos cua´nticos GaAs/AlGaAs, no es de ex-
tran˜ar pues, la sorpresa que suscito´ el comprobar que en dicho sistema el campo
ele´ctrico aplicado pod´ıa tomar valores hasta 50 veces superiores a FGaAsion siendo al
mismo tiempo perfectamente visibles las resonancias excito´nicas en diferentes experi-
mentos y constatando corrimientos del ma´ximo de e´stas de varias veces la energ´ıa de
8Ry =
µe4
~2²2 es la energ´ıa de enlace del excito´n en el estado 1S.
9La situacio´n resultante puede describirse tambie´n en una imagen excito´nica en la cual el excito´n
confinado en el estado 1S de un potencial coulombiano ∼ 1/r, se ioniza por efecto tunel del electro´n
y el hueco hacia lados opuestos del pozo de potencial.
68 Cap. 4: Estudio macrosco´pico de nanoestructuras cua´nticas. . .
enlace del excito´n. Adema´s, se comprobo´ que esto so´lo ocurr´ıa para campos ele´ctri-
cos perpendiculares a la direccio´n de crecimiento, mientras que en configuraciones
paralelas el resultado era equivalente al del material en volumen, es decir, se hizo
patente la importancia del confinamiento cua´ntico en el feno´meno observado. Esta
prominencia del efecto Stark en pozos cua´nticos se bautizo´ como Efecto Stark de
Confinamiento Cua´ntico o QCSE10 [76], siendo su importancia determinante para
el estudio que vamos a realizar en cajas cua´nticas aisladas de InAs.
El excito´n, que ahora se halla sometido al campo ele´ctrico, pero tambie´n al con-
finamiento cua´ntico lateral y/o vertical, responde a dicho campo aumentando la
separacio´n electro´n-hueco, pero dado que ambos se encuentran fuertemente confi-
nados, la ionizacio´n no ocurre a los valores predichos anteriormente y el tiempo de
vida no se reduce dra´sticamente (i.e. la anchura no aumenta), permitiendo observar
claramente el corrimiento Stark.
Si H0 y ψ
0
e(h) son el Hamiltoniano y la funcio´n de onda del electro´n (hueco) en el
estado fundamental cercano al borde de la banda de conduccio´n (valencia) de una
nanoestructura semiconductora dada, el Hamiltoniano perturbado puede escribirse:
H = H0 +H
′ (4.1)
con H ′ = eFz el potencial electrosta´tico para el electro´n (e > 0) producido por el
campo uniforme F aplicado, que por ahora consideraremos pequen˜o. La funcio´n de
onda en presencia del campo puede escribirse en primer orden de aproximacio´n:
Ψe(h) = ψ
0
e(h) + Fψ
′
e(h) (4.2)
donde el segundo te´rmino se ha reescrito para enfatizar el cara´cter lineal con el
campo. Utilizando teor´ıa de perturbaciones de segundo orden la energ´ıa del electro´n
resulta:
Ee(F ) = Ee(0) + eF 〈ze〉+ eF 2〈ψ0e |z|ψ′e〉 (4.3)
donde 〈ze〉 = 〈ψ0e |z|ψ0e〉 es el valor promedio de la posicio´n del electro´n a lo largo de
z para campo nulo. Si hacemos lo mismo para el hueco tenemos que:
Eh(F ) = Eh(0)− eF 〈zh〉 − eF 2〈ψ0h|z|ψ′h〉 (4.4)
10De las siglas en ingle´s de Quantum Confined Stark Effect.
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dado que el potencial electrosta´tico para el hueco disminuye para z > 0 si F es
positivo [fig. 4.4(a)]. Y, finalmente, la energ´ıa de la transicio´n inter-banda se puede
calcular como:
ETR(F ) = ETR(0)− eF (〈zh〉 − 〈ze〉)− eF 2
(〈ψ0h|z|ψ′h〉 − 〈ψ0e |z|ψ′e〉) (4.5)
Por tanto, en esta aproximacio´n, llegamos a que el corrimiento Stark var´ıa cuadra´ti-
camente con el campo aplicado:
ETR(F ) = ETR(0)− αF − βF 2 (4.6)
donde el coeficientes α = e (〈zh〉 − 〈ze〉) es ide´nticamente igual al momento dipolar
ele´ctrico permanente en la nanoestructura, p = er; y el coeficiente β = (βh + βe)
depende de las polarizabililidades del electro´n y hueco, βe = −e〈ψ0e |z|ψ′e〉 y βh =
e〈ψ0h|z|ψ′h〉, respectivamente [77].
Figura 4.4: a) Convenio de signos y geometr´ıa utilizada en la derivacio´n de la ec. (4.5) tomado de
Barker y O’Reilly [77]. Las diferentes configuraciones del momento dipolar permanente posibles en
una caja cua´ntica autoensamblada se representan en b) y c).
De manera general, el momento dipolar permanente en un pozo cua´ntico es nulo
debido a la simetr´ıa del confinamiento para huecos y electrones. En ese caso, el
corrimiento Stark esta´ determinado unicamente por la polarizabilidad del electro´n
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y el hueco y el corrimiento es sime´trico respecto al eje F = 0. Para un pozo de
paredes infinitas y anchura L tenemos que β ∝ (m∗L4), lo cual demuestra que dicha
magnitud depende fuertemente de la extensio´n de las funciones de onda y, en menor
grado, de la masa efectiva del portador en cuestio´n. Si el potencial cambia (pozo
finito, potencial armo´nico, . . . ), la constante de proporcionalidad tambie´n lo hace,
pero la dependencia general se mantiene, sin ma´s que sustituir la anchura del pozo
infinito por la extensio´n lateral de la funcio´n de onda en cada caso [78, 79].
En cajas cua´nticas autoensambladas InAs/GaAs, la asimetr´ıa del confinamiento
para electro´n y hueco introduce un momento dipolar permanente distinto de ce-
ro, al tiempo que modifica la polarizabilidad de ambos. Un ca´lculo teo´rico realista
de dichas magnitudes debe incluir, al menos, el cara´cter triaxial de la deformacio´n
ela´stica presente en el interior de la caja. En presencia de una deformacio´n biaxial
compresiva que aumenta desde la base de la caja hasta su punto ma´s alto, el hue-
co pesado experimentar´ıa un gradiente de potencial negativo hacia la base que le
empuja hacia la misma ma´s ra´pido de lo que lo hace el electro´n, menos sensible
a las componentes de cizalladura de la deformacio´n [77]. El resultado es que, pa-
ra cualquier geometr´ıa realista11, en ausencia de campo el electro´n se halla sobre
el hueco produciendo un momento dipolar permanente negativo segu´n la ecuacio´n
(4.5) (p = α < 0 si zh < ze) [fig. 4.4(b), (c)].
Descartada, pues, la morfolog´ıa, se demuestra que para obtener el resultado in-
verso, y que el electro´n se situ´e por debajo del hueco, es necesario que la composicio´n
de la caja cua´ntica no sea homoge´nea y se produzca un gradiente de concentracio´n
InxGa1-xAs/GaAs, con x aumentando desde la base hasta el a´pice de la caja [77]. En
la actualidad, se han obtenido ambos resultados investigando cajas cua´nticas auto-
ensambladas InxGa1-xAs/GaAs, encontra´ndose valores de r = −1.2 nm [79], r = 0.4
nm [80], r = 0.62 nm [81] y r = 0.5 nm [82]. Esta disparidad de valores demuestra
hasta que punto es importante conocer la morfolog´ıa y composicio´n exacta en la
modelizacio´n de estos sistemas, aunque como vamos a ver algunas precauciones han
11Se puede demostrar que en esta aproximacio´n es suficiente con que el a´rea de la seccio´n trans-
versal disminuya desde la base hasta la parte superior de la caja.
4.2 Efecto de un campo ele´ctrico en cajas cua´nticas InAs/GaAs. 71
de ser tomadas a la hora de determinar este valor experimentalmente.
Por u´ltimo, como ocurre en pozos cua´nticos, la polarizabilidad del electro´n y del
hueco dependen fuertemente de las dimensiones de la caja cua´ntica en cuestio´n. De
manera general, la polarizabilidad del hueco es superior a la del electro´n para las
cajas de mayor taman˜o en las que la diferencia de masas efectivas entre ambos da un
balance positivo para el hueco. Cuando el taman˜o disminuye, la penetracio´n de las
funciones de onda en la barrera cobra importancia y la situacio´n se equilibra por la
mayor extensio´n del electro´n en este caso [77]. En el convenio de signos y geometr´ıa
utilizado, β > 0 y del orden de unos pocos µeV/(kV/cm)2.
A fin de ejemplificar los conceptos introducidos, describiremos a continuacio´n
algunos de los estudios llevados a cabo en una muestra que contiene una capa de
SAQDs depositada en la zona intr´ınseca de un diodo Schottky de canal n. Dicha
investigacio´n comprende el ana´lisis de las propiedades o´pticas y ele´ctricas mediante
experimentos de fotoluminiscencia, fotocorriente, espectroscop´ıa de capacitancia-
voltaje e intensidad-voltaje, caracterizacio´n en el dominio temporal de algunas de
e´stas magnitudes y su correspondiente modelizacio´n [83, 84, 85, 86]. No obstante,
para nuestros fines demostrativos sera´ suficiente con limitarnos a los resultados de
PL. En el panel de la izquierda de la figura 4.5 hemos representado los espectros de
fotoluminiscencia en funcio´n del campo ele´ctrico obtenidos en la muestra a 77 K y
bajo excitacio´n resonante (810 nm). Podemos observar que la intensidad, anchura
y posicio´n de la banda de emisio´n se ven fuertemente afectadas por la aplicacio´n
de un voltaje tanto en polarizacio´n directa (V > 0), como inversa (V < 0). Si Vb
es el voltaje de unio´n, y d es la separacio´n entre el contacto meta´lico y la zona
n, la relacio´n entre el campo ele´ctrico y el voltaje aplicado es lineal en primera
aproximacio´n12, cumplie´ndose que F = −(V −Vb)/d es uniforme en el interior de la
zona intr´ınseca a voltaje fijo. En nuestro caso, Vb ∼0.7 V y d ∼0.18 µm, se obtienen
de la caracterizacio´n ele´ctrica y de las condiciones de crecimiento, respectivamente.
12Ba´sicamente, despreciando la propia variacio´n del voltaje de unio´n con el voltaje aplicado, y
considerando que en la zona de agotamiento no hay cargas libres (depletion approximation. Ambas
son va´lidas en esta estructura en la zona de polarizacio´n inversa, y en la zona directa hasta V ∼ Vb
[87, 88].
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En el panel de la derecha de esta figura, se han representado los resultados del
ajuste multigaussiano de los espectros experimentales. Del ana´lisis se desprende que
los efectos del campo son diferentes dependiendo de la region de voltaje en que nos
encontremos.
Figura 4.5: La evolucio´n de la fotoluminiscencia a baja temperatura (77 K) en funcio´n del voltaje
aplicado se representa en el panel izquierdo (V<0 polariza inversamente el diodo Schottky). A la
derecha la evolucio´n de la PL se analiza estudiando la anchura, intensidad y posicio´n del ma´ximo
experimentales. Hasta tres regiones pueden identificarse en funcio´n del re´gimen de transporte de
carga en que se encuentra el dispositivo [83].
En la regio´n III, el diodo Schottky se halla polarizado directamente y V >
Vb. La inyeccio´n de portadores mayoritarios en la zona intr´ınseca da lugar a un
ensanchamiento de la banda de emisio´n, por un lado debido a la poblacio´n de cajas
cua´nticas ma´s pequen˜as de la cola de la distribucio´n inhomo´genea, y por otro lado
debido al aumento de temperatura asociado a la conduccio´n ele´ctrica a trave´s del
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dispositivo. Dos familias de cajas cua´nticas contribuyen a la banda de emisio´n en
este caso, dando lugar a un ajuste bigaussiano de la PL (s´ımbolos huecos en la
figura). Las dos familias son consistentes con la distribucio´n de taman˜os derivada
de las condiciones de crecimiento y analizada en muestras similares [fig. 4.2(e)].
Al disminuir el voltaje, los feno´menos de conduccio´n pierden importancia y la
anchura de la banda de emisio´n se reduce dra´sticamente (V = 0 V, en el panel de la
izquierda). Nos encontramos en la regio´n II, donde la banda de emisio´n resulta de la
recombinacio´n de portadores fotogenerados que recombinan radiativamente en las
cajas cua´nticas de mayor taman˜o. En esta regio´n, la recombinacio´n radiativa compite
con el efecto tu´nel de los electrones a trave´s de la barrera triangular formada por el
campo aplicado (ver ma´s adelante). Esto provoca una disminucio´n de la intensidad
de la PL por ionizacio´n del par electro´n-hueco, que afecta, en primer lugar, a los
estados de ma´s alta energ´ıa de la banda de PL. El desplazamiento del ma´ximo en
esta regio´n es por tanto una convolucio´n del efecto Stark de confinamiento cua´ntico
y de la reduccio´n de la anchura por la parte de alta energ´ıa debida al tu´nel [fig.
4.5(d), (e)].
Finalmente, para voltajes V . −1.5V , la anchura de la banda se mantiene pra´cti-
camente constante y la intensidad se reduce debido al agotamiento de portadores
por efecto tu´nel directamente desde la WL. De ello se deduce que el desplazamiento
de la banda de emisio´n es so´lo debido al efecto Stark en la regio´n I.
A fin de extraer informacio´n sobre las propiedades electro´nicas de nuestras cajas
cua´nticas, los resultados experimentales pueden compararse con el modelo teo´rico
descrito anteriormente. En primer lugar, en la figura 4.6(a) se ha representado la
posicio´n del ma´ximo de la banda de emisio´n en la regio´n I en funcio´n de F . El
desplazamiento observado corresponde a la variacio´n de la energ´ıa de la transicio´n
fundamental debida al efecto Stark de confinamiento cua´ntico y puede ajustarse, tal
y como hemos visto, con la ecuacio´n ETR(F ) = ETR(0) − αF − βF 2. El resultado
del ajuste proporciona r = p/e = (−3.6±0.7) A˚ y β = (0.35±0.03) µeV/(kV/cm)2,
segu´n las definiciones introducidas anteriormente.
El signo obtenido para el momento dipolar permanente indica que en nuestro
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Figura 4.6: a) Ajuste de la posicio´n del ma´ximo de PL en la zona de dominio del efecto Stark
cua´ntico. El momento dipolar y la polarizabilidad t´ıpica de estas cajas cua´nticas puede extraerse
de un ajuste parabo´lico. A la derecha, ajuste a un modelo de ecuaciones de balance estacionarias
de las regiones donde el semiconductor se haya en equilibrio te´rmico (no conduce)[85, 86].
caso, hueco y electro´n se disponen en el interior de las cajas cua´nticas en la configu-
racio´n de la figura 4.4(b) (zh < ze). Sin embargo, las ma´ximas precauciones han de
tomarse para extraer de ello conclusiones sobre la forma o composicio´n de las cajas
cua´nticas. Atendiendo a los valores publicados y citados anteriormente, observamos
que en experimentos de electroluminiscencia (EL) y fotocorriente (PC) llevados a
cabo en cajas cua´nticas cuya transicio´n fundamental a 10 K se encuentra a 1.3 y 1.1
eV, respectivamente, el momento dipolar resulta positivo y r ∼ 4 A˚. Ello a pesar de
que las condiciones de voltaje aplicado en ambos experimentos son muy diferentes
(V < 0 en PC y V > 0 en EL) y que los taman˜os asociados a ambas energ´ıas son
tambie´n distintos (h ∼ 3 nm y h ∼ 6 nm, respectivamente) [89, 80]. Lo mismo cabe
decir de los experimentos de PL y PC llevados a cabo en cajas de InGaAs a 1.3 eV
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por Findeis et al [82], que reportan r ∼ 5 A˚, o experimentos de eletroreflectancia
a 1.0 eV en cajas cua´nticas InAs/InGaAs que resultan en r ∼ 6.2 A˚[81]. Segu´n la
interpretacio´n al uso, todos ellos habr´ıan de ser explicados por el intercambio In/Ga
durante el crecimiento que dar´ıa lugar al momento dipolar inverso observado. Sin
embargo, el resultado de Warburton et al [79] es el u´nico que reporta un momento
dipolar negativo, y adema´s elevado, en PL a 1.3 eV, r ∼ −12 A˚, para cajas cua´nticas
que se sabe con certeza que antes de ser recubiertas contienen un gradiente In/Ga
como el de la figura 4.4(c).
Esta aparente contradiccio´n tiene que ver con el hecho de que la derivacio´n de
la ecuacio´n (4.5) se basa en un tratamiento perturbativo del campo y no considera
la contribucio´n al corrimiento Stark de estados alejados del borde de las bandas.
Recientemente, Sheng y Leburton [90] han propuesto que dependiendo de la forma
de la caja cua´ntica, el tratamiento perturbativo para los huecos no resulta va´lido, y
puede llevar a resultados erro´neos si la aproximacio´n parabo´lica se extiende a regio-
nes F < F0, donde F0 es el ma´ximo de la para´bola tal y como se sen˜ala en la figura
4.6(a). La extrapolacio´n de los datos experimentales a dicha zona en dispositivos de
canal n (Schottky-i-n o´ p-i-n) no es fiable cuando la forma de las cajas cua´nticas se
aleja de una pira´mide truncada y falla en la prediccio´n del alineamiento electro´n-
hueco a partir de dicho ajuste. En el caso que nos ocupa, sabemos que nuestras
cajas cua´nticas se hallan truncadas con una relacio´n de aspecto ∼ 1:3 y una altura
promedio de 6-7 nm (pa´g. 60). Tomando los resultados de Sheng y Leburton [90]
para cajas cua´nticas de InAs truncadas de 6.6 × 18 nm, el ca´lculo exacto arrojar´ıa
r ∼ −5.4 A˚ y el correspondiente ajuste parabo´lico r ∼ −3.9 A˚ que, como vemos, se
ajusta perfectamente al valor hallado en la figura 4.6(a) de r ∼ −3.6 A˚ y valida el
alineamiento de electro´n y hueco que hemos propuesto en este caso.
En la discusio´n anterior hemos introducido el concepto de ionizacio´n por efecto
tu´nel. Podemos obtener ma´s informacio´n si atendemos a la evolucio´n de la inten-
sidad de emisio´n a diferentes energ´ıas en funcio´n del campo ele´ctrico aplicado. La
disminucio´n de la intensidad de la PL a una energ´ıa dada siempre se halla asociada
al balance entre los mecanismos no radiativos y radiativos presentes. Si τR(E,F ) y
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τNR(E,F ) son respectivamente los tiempos radiativos y no radiativos a una energ´ıa
y campo ele´ctrico fijos, y G(E) es la tasa constante de generacio´n de portadores
a dicha energ´ıa, la evolucio´n de la poblacio´n intanta´nea en tal nivel, considerado
aislado, puede escribirse como:
dn(E,F, t)
dt
= G(E)− n(E,F, t)
τR(E,F )
− n(E,F, t)
τNR(E,F )
(4.7)
En el caso estacionario podr´ıamos obtener la intensidad de la PL a partir de:
IPL ∝ n(E,F )
τR(E,F )
=
G(E)τNR(E,F )
τR(E,F ) + τNR(E,F )
(4.8)
donde vemos que tanto si aumenta el tiempo radiativo, como si disminuye el tiempo
no radiativo, la intensidad de la PL va a disminuir.
En el caso que nos ocupa, a temperatura constante, el mecanismo no radiativo
que debemos considerar es la ionizacio´n del excito´n por efecto del campo ele´ctrico.
Para un par electro´n-hueco capturado en el interior de una caja cua´ntica, el cam-
po ele´ctrico aleja uno del otro segu´n la polarizabilidad, β, de la caja en cuestio´n
provocando un efecto doble. Por un lado, la separacio´n de las funciones de onda
disminuye el solapamiento de ambas reduciendo la fuerza de oscilador (i.e. aumen-
tando τR(E)). Por otro lado, para un campo lo bastante elevado, el electro´n o el
hueco tendra´n una probabilidad no nula de atravesar la barrera de potencial trian-
gular, ioniza´ndose el excito´n y disminuyendo la intensidad de PL. La probabilidad
de que un electro´n atraviese dicha barrera de potencial por efecto tu´nel puede ser
calculada por el me´todo WBK y su dependencia con el campo es [91]:
1
τNR(E,F )
∝ e− 43e~
√
2m∗(∆Ec−Ee)3/2
F (4.9)
donde ∆Ec es el valor de la barrera del pozo potencial para campo nulo y Ee es la
energ´ıa de adicio´n del nivel electro´nico, correspondiente. De esta manera, ∆Ec−Ee
es la energ´ıa de escape del electro´n hasta el borde de la banda de conduccio´n en la
barrera de GaAs. La probabilidad aumenta cuanto menor es la energ´ıa de escape y
cuanto ma´s negativo es el campo aplicado F . En el sistema InAs/GaAs, la reducida
masa efectiva de los electrones, permite una eficiente transferencia de carga entre
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las cajas cua´nticas y la zona dopada tipo n, con frecuencias de corte elevadas que
dependen de la distancia d entre ambas determinada durante el crecimiento. En el
panel de la derecha de la figura 4.6 se han representado en l´ınea continua los re-
sultados arrojados por un modelo de ecuaciones de balance que tiene en cuenta los
diferentes mecanismos que intervienen en la dina´mica de relajacio´n y efecto tu´nel
en las regiones I y II mencionadas (es decir, cuando el dispositivo no conduce). El
modelo reproduce adecuadamente los resultados experimentales, si bien se han teni-
do en cuenta ciertas aproximaciones que limitan en cierta medida la interpretacio´n
del resultado [86]. En particular, el modelo de ecuaciones de balance considera un
tiempo de vida radiativo del estado fundamental constante e independiente de la
energ´ıa y el campo aplicado(∼ 1 ns). Recientemente, se han llevado a cabo medidas
de fotoluminiscencia resuelta en tiempo en el mismo rango de voltajes y temperatura
en que se obtuvieron los resultados anteriores. La figura 4.7(a) recoge los transitorios
obtenidos en el ma´ximo de la banda de emisio´n para diferentes valores del voltaje
externo aplicado.
A la derecha se recogen los correspondientes valores para el tiempo de vida
obtenidos ajustando cada transitorio a un decaimiento monoexponencial y para di-
ferentes energ´ıas de recombinacio´n dentro de la banda. A la vista de estos resultados
se deriva que el tiempo de vida radiativo no puede ser constante como se ha supuesto
anteriormente. Ello se deduce notando que el tiempo de vida no radiativo, es decir,
el de ionizacio´n por efecto tu´nel, ha de disminuir necesariamente al aumentar el
voltaje inverso aplicado a la muestra [eq. 4.9]. Esto provocar´ıa una disminucio´n del
tiempo de vida efectivo que no se observa experimentalmente. En lugar de ello, en
el rango de energ´ıas y voltajes investigado, el tiempo de vida aumenta al aumen-
tar el campo de ionizacio´n hasta alcanzar un valor de saturacio´n que depende de
la energ´ıa de recombinacio´n considerada. Se concluye pues, que el tiempo de vida
radiativo aumenta significativamente en ese rango debido a la progresiva separacio´n
de electro´n y hueco dada por la polarizabilidad, β, de las cajas cua´nticas. En la ac-
tualidad, se esta´ desarrollando un modelo variacional excito´nico para dar cuenta de
este feno´meno, en combinacio´n con el modelo de ecuaciones de balance considerado
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previamente.
Cap´ıtulo 5
Interaccio´n de Coulomb
intra-banda en un semiconductor
Para finalizar los cap´ıtulos dedicados a la introduccio´n de los principales con-
ceptos y herramientas que nos han permitido llevar a cabo la interpretacio´n de
nuestros resultados, en este cap´ıtulo vamos a describir el formalismo teo´rico que
permite tratar las interacciones coulombianas en un semiconductor. La descripcio´n
se centrara´ en las interacciones intra-banda pues e´stas son las ma´s importantes en
el ana´lisis de nuestros resultados, adema´s de, por lo general, menos conocidas en
la espectroscop´ıa o´ptica de semiconductores. Partiendo de resultados generales, el
formalismo se simplificara´ introduciendo ciertas aproximaciones que nos permitan
abordar cuantitativamente algunos de los resultados correspondientes a cajas cua´nti-
cas autoensambladas de InAs. Al final del cap´ıtulo se discutira´ asimismo el rango
de validez de los modelos que van a ser empleados.
5.1. La ecuacio´n de Hartree
Si consideramos un gas de electrones en un semiconductor sometido al potencial
perio´dico producido por los iones positivos fijos en sus posiciones de red, podemos
escribir para cada electro´n [68]:
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H = −
∑
k
~2
2m
∇2k +
∑
k
V (rk) +
1
8pi²0
′∑
kk′
e2
|rk − rk′ | (5.1)
donde la interaccio´n electro´n-io´n esta´ tenida en cuenta con el te´rmino
∑
k V (rk)
con V (rk) =
∑
i V (rk − R0i ). Los dos primeros te´rminos de dicho Hamiltoniano
so´lo dependen de cada electro´n individual en la posicio´n rk, mientras que el u´ltimo
te´rmino introduce la interaccio´n coulombiana presente entre dos electrones del gas
en sus posiciones rk, rk′ . Si este te´rmino no estuviera presente, el Hamiltoniano total,∑
kHkφ = Eφ, se podr´ıa resolver separadamente, escribiendo:
Φ(r1 . . . rN) = ϕ(r1)ϕ(r2) . . . ϕ(rn) (5.2)
y E =
∑
k Ek. Resolver el Hamiltoniano completo dado en (5.1) para un nu´mero
incluso reducido de electrones es altamente costoso en te´rminos de tiempo de compu-
tacio´n. Por ello diversas aproximaciones se pueden realizar a fin de que el problema
sea abordable. En primera aproximacio´n, es posible considerar que cada electro´n no
interactu´a directamente con sus vecinos, sino que lo hace a trave´s de un potencial
promedio que da cuenta de las fuerzas de Coulomb entre el electro´n particular que
consideramos y el resto. Minimizando la energ´ıa por un me´todo variacional, pode-
mos escribir la ecuacio´n de Schro¨dinger para el electron j con funcio´n de onda ϕj
como:
[
− ~
2
2m
∇2 + V (r) + e
2
4pi²0
∑
k 6=j
∫ |ϕk(r′)|2
|r − r′| dτ
′
]
ϕj(r) = Ejϕj(r) (5.3)
conocida como ecuacio´n de Hartree y que, como vemos, supone que cada electro´n
sufre el mismo potencial promedio V ′(r) = V (r) + e
2
4pi²0
∑
k 6=j
∫ |ϕk(r′)|2
|r−r′| dτ
′ (supuesto
que despreciamos la restriccio´n en el sumatorio). No obstante, resolver la ecuacio´n
(5.3) no es tarea fa´cil, pues supone hallar unas funciones de onda a partir de un
potencial que las incluye a ellas mismas. Esto significa que la solucio´n ha de buscarse
de manera autoconsistente.
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5.2. El me´todo k · p y la aproximacio´n de la masa
efectiva
Afortunadamente, existen me´todos para simplificar el ca´lculo. Segu´n el Teorema
de Bloch, la solucio´n de (5.3) debe ser una funcio´n de onda con la periodicidad de la
red ϕj(n, k; r) = exp (ikr)u
j
nk(r). Aqu´ı k es el momento del electro´n j en la banda
de energ´ıa n de la primera zona de Brillouin. Introduciendo p = −i∇ y aplicando el
teorema de Bloch, llegamos a la siguiente ecuacio´n [5]:
[
p2
2m
+
~k · p
m
+
~2k2
2m
+ V ′
]
unk = Enkunk (5.4)
donde se han omitido sub´ındices para mayor claridad, y cuya solucio´n es ma´s acce-
sible dado que las funciones de Bloch son perio´dicas. La mayor´ıa de las propiedades
electro´nicas de los semiconductores pueden ser estudiadas adecuadamente aplicando
teor´ıa de perturbaciones para el te´rmino en k ·p. As´ı, si so´lo estamos interesados en lo
que ocurre en las cercan´ıas de un punto k0 de la primera zona de Brillouin, podemos
resolver primero la ecuacio´n (5.4) en dicho punto. Esto es especialmente u´til, por
ejemplo, para estudiar los procesos que ocurren en el borde de las bandas de con-
duccio´n y de valencia de un semiconductor directo (k = 0). En este caso, la simetr´ıa
de las bandas en dicho punto simplifica sustancialmente el problema. Conocidos En0
y un0, los te´rminos restantes dependientes de k pueden tratarse perturbativamente
para hallar las funciones unk. Si la banda n es no degenerada la aproximacio´n de
segundo orden es:
unk = un0 +
~
m
∑
n′ 6=n
〈un0|k · p|un′0〉
En0 − En′0 un
′0 (5.5)
y las energ´ıas Enk:
Enk = En0 +
~2k2
2m
+
~2
2m
∑
n′ 6=n
|〈un0|k · p|un′0〉|2
En0 − En′0 (5.6)
Aunque no es posible extender la suma a un nu´mero infinito de funciones base,
unk0 , con n=1,2. . . , si que es necesario un nu´mero mı´nimo para que el me´todo per-
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turbativo de resultados satisfactorios. As´ı, es habitual utilizar las cuatro primeras
bandas del borde de la banda de conduccio´n y de valencia para describir las propie-
dades de un semiconductor III-V. Dichos estados son: |Γ1〉 de la banda de conduccio´n
y que tiene simetr´ıa s, y los tres estados tipo p de la banda de valencia Γ4: |X〉, |Y 〉,
|Z〉. Si la polarizacio´n es transversal, los elementos de matriz k · p inter-banda son
so´lo distintos de cero para los siguientes casos:
〈X|px|Γ1〉 = 〈Y |py|Γ1〉 = 〈Z|pz|Γ1〉 = im0P~ (5.7)
y son responsables de las reglas de seleccio´n en las transiciones dipolares inter-banda
en estos materiales. Dado que la banda de conduccio´n es no degenerada podemos
utilizar las ecuaciones (5.5) y(5.6) y escribir:
1
m∗
=
1
m
+
2
m2k2
∑
n′ 6=n
|〈un0|k · p|un′0〉|2
En0 − En′0 =
1
m
+
2P 2
~2Eg
(5.8)
donde hemos introducido las definiciones de los elementos de matriz, y particulari-
zado En0 − En′0 = Eg. De esta manera, la energ´ıa en un entorno del punto Γ tiene
una dispersio´n parabo´lica dada por:
Ec(k) = Ec(0) +
~2k2
2m∗
(5.9)
y se conoce como aproximacio´n de la masa efectiva, m∗.
Los primeros estados de la banda de valencia son degenerados, y para calcular
su relacio´n de dispersio´n, E(k), la aproximacio´n perturbativa anterior no es va´lida.
Adema´s, en un material formado por elementos de nu´mero ato´mico elevado, el aco-
plamiento spin-o´rbita no puede ser despreciado. Teniendo esto en cuenta, calcular
la estructura de bandas a partir de las ocho funciones base en el punto Γ, requiere
elegir una base ma´s adecuada que la elegida arriba. Los nuevos estados de la base,
combinacio´n lineal de los |Γ1〉, |X〉, |Y 〉, |Z〉, se construyen a partir del momento
total J = L+S y su tercera componente, |J, Jz〉: |12 ,±12〉 para BC, y |32 ,±32〉, |32 ,±12〉,
|1
2
,±1
2
〉 para BV. Estos ocho estados forman la columna vertebral de las propiedades
o´pticas y electro´nicas alrededor del punto Γ, y por tanto tienen su propio nombre y
apellido: electro´n, hueco pesado, hueco ligero y split-off, respectivamente. Elegida la
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base, calcular la estructura de bandas a partir de estos ocho estados supone diago-
nalizar el llamado Hamiltoniano de Kane, y virtualmente la estructura electro´nica
completa del semiconductor puede ser calculada de manera alternativa a me´todos
basados en pseudo-potenciales, o autoconsistentes. Dicha solucio´n, sin embargo, so´lo
sera´ exacta si el nu´mero de funciones de onda de la base fuera infinito.
Hasta ahora, nos hemos preocupado de un semiconductor homoge´neo e infinito y
hemos derivado algunos resultados u´tiles para su estudio. Hoy en d´ıa, sin embargo, es
posible obtener materiales cuyas propiedades distan de ser homoge´neas y su exten-
sio´n es mucho menos que infinita. Tal es el caso, de pozos cua´nticos, hilos cua´nticos
y cajas cua´nticas de todo tipo y composicio´n, que forman parte de dispositivos ya
cotidianos en nuestra vida diaria. Afortunadamente, para el estudio de los mismos,
todo el trabajo realizado en la modelizacio´n de semiconductores convencionales se
puede aprovechar. Esto es as´ı, porque la modulacio´n, o el cambio, de las propiedades
del so´lido que define el taman˜o de estas nanoestructuras es de un per´ıodo mucho
mayor, aunque acercandose cada d´ıa ma´s, que la constante de red ato´mica. Dicho
de otra manera, las nanoestructuras contienen varios miles o cientos de miles de
a´tomos o celdillas unidad del semiconductor que las aloja y por tanto, las propie-
dades asociadas a una y otra escala espacial no se entremezclan. Matema´ticamente,
esto significa que las funciones de onda que describen un electro´n o hueco en una
de estas nanoestructuras, pueden desarrollarse en serie de los estados propios del
Hamiltoniano del cristal no perturbado. Dado que estos u´ltimos son perio´dicos, son
aplicables las ventajas ya descritas. En definitiva, si m∗(r) es la masa efectiva y
Vconf (r) el potencial de confinamiento que define la nanoestructura
1, tenemos:
−~
2
2
∇
[
1
m∗(r)
∇χ(r)
]
+ Vconf (r)χ(r) = Eχ(r) (5.10)
que se conoce como Hamiltoniano efectivo. La sofisticada expresio´n del te´rmino
cine´tico permite que el Hamiltoniano correspondiente sea hermı´tico y evita proble-
mas a la hora de aplicar condiciones de contorno complicadas en los l´ımites del
1Entendido de una manera ma´s general, el me´todo es va´lido para describir mediante tal poten-
cial, impurezas, defectos, campos externos, o incluso las interacciones coulombianas.
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potencial [92]. χ(r) es conocida como la funcio´n de onda envolvente y describe un
nivel electro´nico propio del hamiltoniano efectivo que describe la modulacio´n. Como
vemos, el potencial perio´dico de la red, as´ı como toda alusio´n a las funciones de
onda del cristal, ya no aparecen expl´ıcitamente en la ecuacio´n de Scho¨dinger. Sin
embargo, dicha dependencia esta´ incluida impl´ıcitamente en la masa efectiva que
sustituye a la masa del portador. Los problemas ma´s comunes de la f´ısica de las na-
noestructuras semiconductoras se pueden estudiar mediante este me´todo utilizando
una o varias funciones base para construir la funcio´n de onda envolvente [93].
5.3. La ecuacio´n de Hartree-Fock: part´ıculas in-
distinguibles
La ecuacio´n de Hartree tal y como se ha introducido en (5.3), considera los elec-
trones como part´ıculas cla´sicas distinguibles entre s´ı. Esto ignora uno de los princi-
pales principios de la meca´nica cua´ntica, y, por tanto, falla en describir al menos una
de las interacciones fundamentales. Para introducir el cara´cter indistinguible de los
electrones, la aproximacio´n de Hartree se puede mejorar si sustituimos la funcio´n de
onda totalmente factorizada (5.2), por una que tenga en cuenta el cara´cter fermio´ni-
co de los electrones o huecos. Tal funcio´n de onda es conocida como determinante
de Slater y constituye el estado fundamental de un sistema de N fermiones. De
esta manera, si φj(qk) es la funcio´n de onda del electro´n j con coordenadas qk (que
ahora son rk coordenadas espaciales ma´s el spin), entonces N de estos electrones
interaccionando entre si, vendra´n descritos por:
Φ =
√
N !
∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣
ϕi(q1) . . . ϕN(q1)
. .
. .
ϕi(qN) . . . ϕN(qN)
∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣
(5.11)
Escrita as´ı, la funcio´n de onda esta´ normalizada y cumple el principio de exclusio´n
de Pauli [91]. Si se intercambian dos electrones, dos columnas del determinante
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son permutadas entre si y Φ cambia de signo. Adema´s, si dos electrones tienen las
mismas coordenadas (espaciales+spin), dos columnas son ide´nticas y Φ = 0. Con
esta funcio´n de onda, y por un me´todo similar al que lleva a (5.3), la ecuacio´n de
Schro¨dinger que nos permite calcular las funciones de onda, ϕj, y sus energ´ıas, Ej,
resulta [68]:
[
− ~
2
2m
∇2 + V (r)+ e
2
4pi²0
∑
k 6=j
∫ |ϕk(r′)|2
|r − r′| dτ
′−
e2
4pi²0
∑
k 6=j,spin‖
∫
ϕ∗k(r
′)ϕj(r′)
|r − r′| dτ
′
]
ϕj(r) = Ejϕj(r)
(5.12)
y se conoce como ecuacio´n de Hartree-Fock. Lo primero que cabe notar es la aparicio´n
de un tercer te´rmino no presente en la ecuacio´n (5.3). Este te´rmino no tiene ana´logo
cla´sico y su aparicio´n se debe al cara´cter fermio´nico de los portadores. Dada la
interdependencia con el principio de simetrizacio´n2, e´ste recibe el nombre de te´rmino
de interaccio´n de Coulomb de intercambio, en contraposicio´n con el segundo te´rmino
que se conoce como interaccio´n de Coulomb directa. En ausencia de acoplamiento
spin-o´rbita, la funcio´n de onda es separable en parte espacial y de spin y por tanto, el
te´rmino de intercambio solo se extiende a los te´rminos que tengan igual coordenada
de spin. Ello permite escribir la ecuacio´n de Hartree-Fock utilizando r en lugar de
q.
Como es de esperar, resolver la ecuacio´n de Hartree-Fock de manera autocon-
sistente es una tarea, por lo general, complicada. Y au´n as´ı, esta aproximacio´n no
describe completamente todas las interacciones presentes. Al basarse en la existencia
de un campo medio, no puede tener en cuenta correlaciones coulombianas en sentido
estricto, entendidas como la respuesta espacial y temporal coherente de un electro´n
al movimiento de otros. Una descripcio´n completa exige incluir las interacciones
entre ma´s de dos electrones o, en general, portadores, si los huecos se incluyen en
el tratamiento. La carga nume´rica de estos me´todos aumenta ra´pidamente con el
nu´mero de portadores presentes en el sistema, aunque pueden adaptarse al estudio
2Que establece que los estados puros de un sistema de part´ıculas ide´nticas deben ser totalmente
sime´tricos o antisime´tricos bajo el intercambio de dos cualesquiera de ellas [91].
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de cajas cua´nticas, donde dicho nu´mero es limitado [94]. La cuantizacio´n del campo
electromagne´tico en estos casos es la manera natural de estudiar las propiedades
o´pticas y electro´nicas de dicho sistema [95, 96].
Por u´ltimo, el grado de aproximacio´n ma´s sencillo de resolver consiste en con-
siderar la contribucio´n de las interacciones coulombianas como perturbaciones del
Hamiltoniano H0 que proporciona los estados y energ´ıas de la estructura electro´nica
en ausencia de portadores [fig. 5.1]. En estas condiciones, el ca´lculo se reduce a eva-
luar un elemento de matriz, o una suma de elementos de matriz, entre los estados
no perturbados que actu´an como base [97]. De ah´ı, las energ´ıas coulombianas direc-
tas, ECij , y de intercambio, E
X
ij , entre pares de portadores en sus respectivos niveles
electro´nicos pueden ser calculadas como:
ECij =
e2
4pi²0
∫ ∫ |ϕi(r)|2|ϕj(r′)|2
|r − r′| dτ
′dτ (5.13)
EXij =
e2
4pi²0
∫ ∫
ϕ∗i (r)ϕ
∗
j(r
′)ϕi(r′)ϕj(r)
|r − r′| dτ
′dτ (5.14)
A modo de ejemplo, consideremos un sistema de dos electrones ide´nticos que
pueden ocupar cualesquiera de los cuatro posibles estados definidos por la compo-
nente vertical del spin s = 1
2
: | ↑, ↑〉, | ↓, ↑〉, | ↓, ↓〉, | ↑, ↓〉. La paridad de dichos
estados no esta´ bien definida y es necesario reescribirlos a fin de que cumplan el
principio de simetrizacio´n. Una vez simetrizados, los posibles estados del sistema de
dos electrones vienen descritos por el spin total y su tercera componente:
|s, sz〉 =


Triplete→


| ↑, ↑〉 = |1, 1〉
1√
2
(| ↑, ↓〉+ | ↓, ↑〉) = |1, 0〉
| ↓, ↓〉 = |1,−1〉
Singlete→ 1√
2
(| ↑, ↓〉 − | ↓, ↑〉) = |0, 0〉
(5.15)
Con esta eleccio´n, es claro que los estados del triplete son sime´tricos, mientras
que el estado singlete es antisimetrico. Puede parecer extran˜o que un sistema de
fermiones tenga una funcio´n de onda sime´trica pero obviamente nos hemos olvidado
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~c! Multiexciton energies. The Nth exciton charging en-
ergy WN is the minimum energy needed to add to a dot
having N21 electron-hole pairs ~excitons! in their ground
state one additional exciton,
WN5EN ,N2EN21,N21 . ~4!
Physically, WN is the highest possible energy for a photon
emitted in the transition from the lowest energy state of N
excitons to a state with N21 excitons. The difference be-
tween successive multiexciton charging energies is the Nth
exciton addition energy DN ,N11
(X)
,
DN ,N11
(X)
5WN2WN215EN11,N111EN21,N2122EN ,N .
~5!
~d! Electron loading energies. The electron charging en-
ergy mN
(e) is the chemical potential needed to add an electron
to a dot already having N21 electrons,
mN
(e)
5E0,N2E0,N21 , ~6!
whereas the electron addition energy is the difference be-
tween two successive chemical potentials,
DN ,N11
(e)
5mN
(e)
2mN21
(e)
5E0,N111E0,N2122E0,N . ~7!
Electron addition energies in colloidal dots14 are ;200 meV,
whereas in SK dots12,24 they are ;20 meV.
The definitions given here in Eqs. ~1!–~7! are operational,
model independent. A central question in the field is how to
approximate these quantities through models. This requires
knowing how much of the energy involved in the processes
described by Eqs. ~1!–~7! is due to ‘‘mean-field’’ effects,
which can be modeled relatively simply, and how much is
due to interparticle correlation, which is more intricate to
model. Figure 1 illustrates the steps required to model the
electronic and optical properties of a quantum dot: ~a! choos-
ing a structure ~including size, shape, composition, and
strain!, ~b! solving a single-particle model, and ~c! treating
interactions among the electrons and holes. In this paper we
are concerned with general trends in correlation in dots, so
we focus mainly on the choice of single-particle model, Fig.
1~b!, and treatment of interactions, Fig. 1~c!.
As illustrated in Fig. 1~b!, the calculations of the quanti-
ties of Eqs. ~1!–~7! require one to assume an underlying
single-particle model, which determines the single-particle
states ~conduction electrons and holes!. The single-particle
model is cast as a Schro¨dinger equation with an effective
single-particle potential. This potential contains all structural
information about the system: the size, shape, composition,
surfaces, interfaces of the dot system. Various levels of
renormalization exist for the quantum dot single-particle
model. The simplest is an effective mass ~‘‘particle-in-a-
box’’! model, in which the electron and hole excitations
come from single parabolic bands. Better approximations are
the multiband k•p , tight-binding, and pseudopotentials
methods.
The single-particle models do not usually contain the
Coulomb interactions between the single-particle excitations
~i.e., electron-electron, electron-hole, and hole-hole excita-
tions!. Instead, these interactions must be added to the
model, as shown in Fig. 1~c!. We classify the treatment of
interaction among the single-particle excitations in three lev-
els: ~i! first-order perturbation theory (PT),7,25–29 which in-
cludes direct and exchange Coulomb interactions, J and K,
evaluated from fixed single-particle orbitals; ~ii! self-
consistent mean-field (MF) theory,30 in which the direct and
exchange Coulomb terms are solved self-consistently @the
difference between ~ii! and ~i! is called the ‘‘self-consistency
correction’’ DESC#; and ~iii! correlated methods, such as CI
~Refs. 7,25–29! or QMC,31–41 which include all many-body
effects of interactions. The difference between the exact en-
ergy ~iii! and the mean-field energy ~ii! is called the ‘‘corre-
lation correction’’ DEcorr. Thus, the energy for a dot with M
holes and N electrons can be separated into three terms,
EM ,N
tot
5EM ,N
PT
1DEM ,N
SC
1DEM ,N
corr ~8!
which are the perturbation theory energy EM ,N
PT
, the self-
consistent corrections DEM ,N
SC
, and the correlation correction
DEM ,N
corr
.
Due to computational limitations, the methods available
to calculate correlation are dependent on which single-
particle model is chosen ~level of renormalization!. The com-
putational cost for accurately calculating correlation energies
increases rapidly with the number of electrons one needs to
FIG. 1. The three steps to modeling a quantum dot. ~a! The
structure is modeled by choosing a size, shape, and composition
profile, and determining the strain. ~b! Single-particle properties of
the electrons and holes are found by solving a Schro¨dinger equation
for a chosen level of renormalization ~EMA, k•p , tight binding, or
pseudopotential!. ~c! Interactions between excitations ~electron-
electron, electron-hole, hole-hole! are added to the single-particle
model, using either perturbation theory EPT , self-consistent mean-
field theory, which adds the self-consistent contribution DESC , or
full treatment ~CI or QMC!, which adds the correlation correction
DEcorr .
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Figura 5.1: Los tres pasos necesarios para modelizar las propiedades electro´nicas de una caja cua´nti-
ca. a) Primero la estructura es parametrizada por un taman˜o, forma y composicio´n. La deformacio´n
ela´stica se calcula en este punto. b) A continuacio´n, los estados electro´nicos individuales de huecos
y electrones s encuentran resolviendo la ecuacio´n de Scho¨dinger por alguno de los me´todos posi-
bles. c) Estos estados individuales son la base para calcular las interacciones entre part´ıculas con
diferente grado de aproximacio´n. Reproducida de Shumway et al [98].
de la parte espacial e la funcio´n de onda. Si la fu cio´n de onda de spin es sime´trica,
entonces la correspondiente parte espacial para dicho estado sera´ antisime´trica, y
por tanto, el cara´cter fermio´nico de la funcio´n de onda total se conservara´. Esto tiene
importantes consecuencias desde el punto de vista de la interaccio´n coulombiana.
En la integral de intercambio, tal y como ha sido introducida en la ecuacio´n (5.14),
solamente interviene la parte espacial de la funcio´n de onda. De ello se deduce que
para el estado triplete (sime´trico), la funcio´n de onda espacial es antisime´trica y,
por tanto, EXij = −I/2, con I positivo y dado por el mo´dulo de la integral, es la
energ´ıa de i tercambio en este estado. Lo contrario ocurre para el estado singlete,
que es ant sime´trico en la parte de sp n, en dicho caso, la integral de intercambio
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resulta +I/2. El resultado es que la energ´ıa total del estado singlete es mayor que la
del estado triplete y que e´stos se hayan separados una energ´ıa EXij . Es decir, hemos
llegado a la regla de Hund de la la F´ısica Ato´mica, que establece que los estados con
funcio´n de onda de spin sime´trica son ocupados antes que los de funcio´n de onda
de spin antisime´trica [91]. Para un sistema de N fermiones ma´s general, las interac-
ciones coulombianas pueden calcularse evaluando anal´ıticamente o nume´ricamente
las integrales (5.13) y (5.14), siempre teniendo en cuenta que su contribucio´n a la
energ´ıa total del sistema ha de ser menor que la del Hamiltoniano no perturbado a
fin de que el me´todo sea va´lido.
5.4. Interaccio´n coulombiana en cajas cua´nticas
de InAs
Todo lo dicho hasta ahora habr´ıa sido ilustrativo, pero de relativa utilidad en
esta tesis si no tuviera aplicacio´n directa al estudio de cajas cua´nticas de InAs. Las
cajas estudiadas aqu´ı, destacan por su pequen˜o taman˜o y baja relacio´n de aspecto
altura/dia´metro. En el caso de los puntos cua´nticos autoensamblados, la forma de los
mismos puede considerarse en buena aproximacio´n como el de una lente o casquete
esfe´rico [fig. 5.2]. Para los anillos cua´nticos la forma es ma´s complicada y la relacio´n
de aspecto ma´s pequen˜a.
En la aproximacio´n del Hamiltoniano efectivo o de la funcio´n de onda envolven-
te, el potencial de confinamiento describe la forma particular de la nanoestructura
adema´s de incluir posibles modulaciones de composicio´n, tensiones ela´sticas, etc. . . .
En el caso de las cajas cua´nticas de la figura 5.2, un potencial parabo´lico bidimen-
sional describe adecuadamente el confinamiento lateral que sufren los portadores
[99]. El confinamiento vertical, por el contrario, es mucho ma´s intenso (recordemos
que la energ´ıa de confinamiento en un pozo unidimensional de paredes infinitas es
inversamente proporcional al cuadrado de la anchura de e´ste [92]), y, en primera
aproximacio´n, podemos suponer que no da a lugar a estados ligados ma´s alla´ del
estado fundamental de cada banda. Resolviendo el Hamiltoniano efectivo para el
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Figura 5.2: Imagen de microscop´ıa de fuerzas ato´micas y para´metros t´ıpicos de puntos cua´nticos
de InAs/GaAs. Imagen por cortes´ıa del Dr. Khaled Karrai (LMU Universita¨t, Munich).
potencial parabo´lico bidimensional, no encontraremos los estados propios del poten-
cial total, sino tan so´lo el grado de confinamiento lateral del estado fundamental
y la subestructura atribuible a los estados excitados. Por ello, las conclusiones ex-
tra´ıdas sera´n so´lo va´lidas para analizar diferencias relativas en energ´ıa. Obviamente
esta aproximacio´n dejara´ de ser cierta cuando las condiciones asumidas respecto a
la morfolog´ıa y taman˜o de las nanoestructuras dejen de serlo. Tambie´n cabe esperar
que el modelo parabo´lico sea ma´s rudo en la descripcio´n de los estados de la banda
de valencia, donde sabemos que los efectos de mezcla hueco pesado-hueco ligero pue-
den ser ma´s importantes. En esta aproximacio´n consideraremos que las propiedades
de los huecos pueden ser descritas adecuadamente por la masa efectiva del hueco
pesado y su pseudo-spin, sh = ±1/2 cuando j = ±3/2. Dicho esto, nuestros estados
electro´nicos quedan descritos por las energ´ıas y funciones de onda de un oscilador
armo´nico bidimensional. Las tres primeras subbandas tienen energ´ıas ~ω, 2~ω y 3~ω,
y son, teniendo en cuenta el spin, doble, cuadruple y sixtuplemente degeneradas en
ausencia de campo magne´tico, respectivamente. Sus nu´meros cua´nticos quedan des-
critos en la siguiente tabla con los estados no simetrizados |n,m, sz〉, donde n denota
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el ı´ndice de la banda, m es el momento angular y sz la tercera componente de spin:
|n,m, sz〉 =


estados d→


|2, 2,±1
2
〉
|2, 0,±1
2
〉
|2,−2,±1
2
〉
estados p→


|1, 1,±1
2
〉
|1,−1,±1
2
〉
estados s→ |0, 0,± 1
2
〉
(5.16)
La notacio´n s, p, d es arbitraria pero muy extendida en la literatura de cajas
cua´nticas de InAs. Adema´s, en analog´ıa con los orbitales ato´micos, ciertas propieda-
des de los estados electro´nicos en estos sistemas son asimilables a dichos orbitales.
Por ejemplo, si la caja cua´ntica no tiene simetr´ıa de revolucio´n, cabe esperar que los
estados px y py sean no degenerados. Las degeneraciones recie´n descritas correspon-
den a los estados no perturbados y no ocupados de cada nanoestructura. Cuando los
portadores ocupen los niveles de energ´ıa en la banda de conduccio´n y de valencia, la
interaccio´n coulombiana desplazara´ dichos niveles y las degeneraciones se rompera´n.
Para describir esta interaccio´n es suficiente utilizar teor´ıa de perturbaciones no dege-
nerada y simplemente calcular los elementos de matriz de los te´rminos coulombiano
y de intercambio. En dicho ca´lculo, a cada lado del elemento de matriz aparece la
funcio´n de onda antisime´trica combinacio´n de los estados de la base y dada por el
determinante de Slater. Si so´lo estamos interesados en estados de N electrones y un
so´lo hueco, podemos construir:
Φ = Φe(r1, r2 . . . rN)ψh(rh) (5.17)
que es suficiente para describir las transiciones inter-banda de excitones neutros
y cargados negativamente. Por ejemplo, para calcular la interaccio´n coulombiana
entre los dos electrones del estado s, debemos considerar el estado fundamental del
oscilador armo´nico:
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ψes =
1√
pile
exp
(−r2/2l2e) (5.18)
donde la longitud efectiva, le:
le =
√
~/(m∗eω0) (5.19)
depende de la masa efectiva y frecuencia asociada al confinamiento ω0. Con esto, las
integrales son anal´ıticas y la energ´ıa de repulsio´n directa resulta:
Essc =
e2
4pi²0²r
√
pi
2
1
le
(5.20)
mientras que la de intercambio es cero, por el principio de exclusio´n de Pauli. Los
te´rminos correspondientes a las interacciones entre electrones y huecos individuales
se han calculado en la literatura y aparecen en las tablas I (directa e-e), II (in-
tercambio e-e) y III (directa e-h) de R. J. Warburton et al [99]. A lo largo de la
discusio´n haremos expl´ıcitos los te´rminos necesarios para la descripcio´n de nuestros
resultados. La interaccio´n de intercambio e-h no sera´ contemplada, pero se sabe que
produce corrimientos menores de 150 µeV [100], nuestra resolucio´n experimental en
emisio´n. La energ´ıa del estado fundamental del sistema de N electrones y un hueco,
se hallara´ por adicio´n de estos te´rminos a las energ´ıas que surgen del confinamiento
lateral n~ωe,h.
Finalmente, hay que tener en cuenta que el reducido nu´mero de estados de la base
no ha de ser una limitacio´n en puntos cua´nticos pequen˜os en los cua´les e´stos son los
u´nicos ligados de facto. Los resultados teo´ricos reproducen cualitativa y cuantitati-
vamente los resultados experimentales obtenidos hasta la fecha en puntos cua´nticos
[101]. El acuerdo cuantitativo es menor en anillos cua´nticos pues su geometr´ıa se
aleja de la forma ideal para considerar un potencial parabo´lico [60]. El acuerdo cua-
litativo es no obstante notable [74, 102]. Ambos extremos seran corroborados en
nuestros propios resultados experimentales.
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5.5. Confinamiento fuerte vs confinamiento de´bil:
validez del modelo perturbativo
Hemos dicho que el me´todo perturbativo reproduce satisfactoriamente los esta-
dos electro´nicos de cajas cua´nticas de un determinado taman˜o y forma. El me´todo
perturbativo implica que las funciones de la base esta´n bien definidas y no se ven
modificadas por el te´rmino perturbativo que pretendemos describir [98]. Aqu´ı, vamos
a ver que la validez de esa afirmacio´n depende del grado de confinamiento cua´ntico
en la nanoestructura. En investigaciones pioneras sobre micro-cristales semiconduc-
tores, tres reg´ımenes fueron propuestos para describir el grado de confinamiento de
electrones y huecos en el potencial del micro-cristal [103, 96]. La clasificacio´n atiende
a la relacio´n existente entre la dimensio´n caracter´ıstica del micro-cristal en compa-
racio´n con el radio del excito´n del semiconductor en volumen, a0, y preve´ diferentes
resultados en funcio´n de la contribucio´n a la energ´ıa total del sistema del confina-
miento cua´ntico y las interacciones coulombianas. En el caso del Arseniuro de Galio
tenemos que a0 ∼ 12 nm que aumenta a ∼ 38 nm para el InAs. Esto proporciona
diferentes reg´ımenes dependiendo del taman˜o de las nanoestructuras cua´nticas al
uso.
Para cajas cua´nticas pequen˜as comparadas con el radio del excito´n, nos hallamos
en el re´gimen de confinamiento fuerte. En el mismo, el movimiento del electro´n y el
hueco se hallan confinados por separado y los estados electro´nicos de cada part´ıcula
individual forman una buena base de partida para describir las interacciones de
Coulomb por me´todos perturbativos.
Si el taman˜o de las cajas aumenta, paulatinamente entramos en lo que se conoce
como re´gimen de confinamiento intermedio. Dado que la masa del hueco es mucho
mayor que la del electro´n, el grado de confinamiento es diferente para uno y otro. En
este re´gimen el hueco au´n se haya confinado mientras que el electro´n se encuentra
mucho ma´s deslocalizado.
Por u´ltimo, para cajas cua´nticas de gran taman˜o, el confinamiento so´lo es signi-
ficativo para el centro de masas (CM) del excito´n y la ecuacio´n de Schro¨dinger se
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puede separar en coordenanadas relativas y de CM. Los estados de electro´n y hueco
se hallan en este caso fuertemente correlacionados por la interaccio´n de Coulomb
y no tiene sentido utilizarlos en una expansio´n perturbativa. De hecho, no existen
estados electro´nicos individuales que sean propios del Hamiltoniano efectivo en este
re´gimen de confinamiento.
Esta interdependencia ha sido estudiada de manera intensa en el caso de pozos
cua´nticos, y algunas cuestiones relevantes son ma´s faciles de analizar en este sis-
tema [104]. En el caso puramente bidimensional (pozo de anchura nula y barreras
infinitas), el Hamiltoniano del par electro´n-hueco queda descrito por un problema
hidrogenoide en dos dimensiones. La energ´ıa de enlace del excito´n en este caso es
4R∗y, es decir, cuatro veces su valor en el semiconductor en volumen. De igual ma-
nera, el radio del excito´n se reduce a la mitad en el caso puramente bidimensional.
Si partimos de un pozo cua´ntico muy ancho y vamos reduciendo paulatinamente
su espesor, L, la energ´ıa de enlace aumentar´ıa monotonamente hasta alcanzar 4R∗y
cuando L = 0. Sin embargo, esto so´lo es cierto en pozos con paredes infinitas. Si
la barrera de potencial es finita, el electro´n y el hueco esta´n sometidos a potencia-
les diferentes definidos por el alinemiento de las bandas en los dos materiales. En
esta situacio´n, repitiendo el experimento anterior, la energ´ıa de enlace pasara´ por
un ma´ximo, pero si continuamos disminuyendo el espesor del pozo, comprobaremos
que comienza a disminuir ra´pidamente. Esto es as´ı, porque en el l´ımite L→ 0 recu-
peramos el caso tridimensional y el pozo se ha desvanecido. Visto de otra manera,
electro´n y hueco, cada vez ma´s y ma´s confinados alcanzan una energ´ıa de confina-
miento resonante con el continuo de la barrera, y, por tanto, se hacen indistinguibles
de los estados de e´sta.
Igualmente interesante es estudiar lo que le ocurre a la fuerza de oscilador de
una transicio´n inter-banda dada en cada uno de estos reg´ımenes. Cuando los efectos
polarito´nicos pueden ser despreciados3, la fuerza de oscilador de una transicio´n dada
puede relacionarse directamente con el coeficiente de absorcio´n, α(ω). Integrando
3re´gimen de acoplamiento de´bil entre radiacio´n y materia.
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sobre la resonancia:
IA =
∫
α(ω)dω =
~e2pi
2m0²0cn
f
V
(5.21)
donde f es la fuerza de oscilador, n es el ı´ndice de refraccio´n del material y V el
volumen considerado4. Por tanto, la fuerza de oscilador puede extraerse del expe-
rimento de absorcio´n. Por otro lado, la fuerza de oscilador surge de la aplicacio´n
de la regla de oro de Fermi, en la aproximacio´n dipolar, aplicada a la interaccio´n
radiacio´n-materia en el semiconductor:
f²ˆ =
2
m0~ω
∣∣∣∣∣〈Ψexc|²ˆ ·
∑
i
pi|Ψ0〉
∣∣∣∣∣
2
(5.22)
donde ~ω = Eexc − E0 es la energ´ıa de la transicio´n, pi es el operador momento, y
²ˆ es el vector de polarizacio´n. Evaluando el elemento de matriz en la aproximacio´n
de la masa efectiva resulta:
f²ˆ =
2|²ˆ · pcv|2
m0~ω
∣∣∣∣
∫
χ(re, rh)δ(re − rh)dredrh
∣∣∣∣
2
(5.23)
que es proporcional al volumen del cristal ocupado por la interseccio´n entre hueco y
electro´n en sus respectivos estados. Dado que la funcio´n envolvente es so´lo espacial
se ha de incluir un factor de degeneracio´n g para dar cuenta de la degeneracio´n de
spin del estado si todas las transiciones son posibles. El factor |²ˆ · pcv|2 involucra las
funciones de Bloch en el borde de la banda de conduccio´n y valencia, tal y como se
introdujeron en la seccio´n 5.2, y da lugar a reglas de seleccio´n en las transiciones
inter-banda [ec. (5.7)]. Cuando la transicio´n es permitida, este te´rmino contribuye
con una fraccio´n de m20P
2/~2.
Dicho esto, podemos analizar lo que cabe esperar para una variacio´n de la anchura
del pozo, es decir, un cambio en el grado de confinamiento. De la ecuacio´n (5.23),
queda claro que, reduciendo el espesor del pozo, en el re´gimen de confinamiento
fuerte, el electro´n y el hueco van a superponerse cada vez ma´s y la fuerza de oscilador
va a aumentar. De igual manera, se puede demostrar que, cuando el confinamiento
es de´bil, la fuerza de oscilador resulta ser proporcional al volumen ocupado por el
centro de masas del excito´n, y por tanto, aumenta al hacerlo la anchura del pozo.
4Escrita as´ı IA se mide en J/m.
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Juntando ambos resultados tenemos que la fuerza de oscilador ha de tener un mı´nimo
en el cambio entre un re´gimen y otro. Si continuamos reduciendo la anchura del
pozo, llegara´ un momento que las funciones de onda penetren de manera importante
en la barrera. En esta situacio´n, la fuerza de oscilador comenzara´ a disminuir. En
definitiva, la fuerza de oscilador alcanza un ma´ximo para el re´gimen de confinamiento
fuerte en que electro´n y hueco se hallan fuertemente confinados pero sus funciones
de onda no penetran significativamente en la barrera.
Ma´s adelante, veremos como nuestros resultados ofrecen informacio´n sobre el
grado de confinamiento en las cajas cua´nticas de InAs y como el concepto de fuerza
de oscilador resulta de gran utilidad en la descripcio´n de los mismos.
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Cap´ıtulo 6
Dispositivo experimental
Comenzaremos la descripcio´n de los resultados describiendo los montajes expe-
rimentales que nos han permitido investigar las propiedades o´pticas y electro´nicas
de cajas cua´nticas aisladas de InAs en diferentes muestras, y que se discuten en
los cap´ıtulos siguientes. La caracterizacio´n completa de las mismas exige, como va-
mos a ver, el estudio de sus propiedades de transporte, y propiedades o´pticas, en
varios experimentos de emisio´n y modulacio´n. Mientras que dichos experimentos
son convencionales en configuraciones macrosco´picas, la alta resolucio´n espacial re-
querida para el estudio de cajas cua´nticas aisladas complica considerablemente el
disen˜o experimental. Por ello, se han desarrollado diversos dispositivos experimen-
tales adaptados espec´ıficamente para la espectroscop´ıa confocal de estos sistemas.
6.1. Sistema crioge´nico y de vac´ıo
Como se ha mencionado anteriormente la estructura electro´nica de las cajas
cua´nticas semiconductoras goza de propiedades exclusivas debido a su cara´cter dis-
creto producido por el confinamiento cua´ntico. No obstante, a fin de que e´stas pue-
dan ser explotadas completamente, la temperatura de la muestra tiene que ser lo
bastante baja para evitar el ensanchamiento de los niveles por la interaccio´n elec-
tro´n-fono´n. En el caso de la caracterizacio´n macrosco´pica, un criogenerador de Helio
de ciclo cerrado es suficiente para reducir la temperatura hasta 10 K y mantenerla
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Figura 6.1: Criostatos de inmersio´n de Helio utilizados en las experiencias de espectroscop´ıa con-
focal. El montaje del criostato empleado en Valencia y del sistema de vac´ıo se muestran en a) y
b). La imagen c) corresponde al montaje del laboratorio del Dr. Khaled Karrai en Munich. Ambos
criostatos se encuentran sobre soportes antivibratorios para aumentar la estabilidad meca´nica.
estable, y e´ste ha sido el sistema elegido en dicho caso. Para aplicaciones de alta re-
solucio´n espacial las vibraciones producidas por el ciclo criogenerativo impiden que
estos dispositivos puedan ser utilizados. En este caso, lo habitual es utilizar un crios-
tato de helio l´ıquido de inmersio´n o bien de flujo. Se han utilizado dos criostatos de
inmersio´n de este tipo en experiencias llevadas a cabo en el Center for NanoScience
de la Lu¨dwig Maximilians Universta¨t (Munich) y nuestro laboratorio en Valencia
[fig. 6.1]. La principal diferencia entre ellos, es la disponibilidad in-situ de un ima´n
superconductor en el del CENS y la posibilidad de variar la temperatura de la mues-
tra en el de nuestro laboratorio. Otra diferencia es la existencia de un sistema de
recuperacio´n de helio en el primero, que facilita las labores de mantenimiento y
llenado.
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Ambos criostatos, as´ı como los microscopios que son insertados en ellos (ver ma´s
abajo), han de ser evacuados hasta presiones del orden de 1 × 10−6 mbar a fin de
preservar el aislamiento te´rmico y problemas de condensacio´n sobre la muestra. Este
vac´ıo se consigue mediante una bomba primaria rotatoria y una bomba turbomo-
lecular. Los tiempos de bombeo mediante este sistema son de aproximadamente 14
horas para el criostato y 6-8 horas para el microscopio. Antes de introducir el helio
l´ıquido, es necesario preenfriar la ca´mara de helio con nitro´geno l´ıquido. La tempe-
ratura estabilizada en la muestra, enfriada por radiacio´n de la camisa de nitro´geno,
es de unos 120 K tras 30 horas. En estas condiciones una transferencia de ∼30 litros
de helio l´ıquido, permite realizar experimentos a ∼5 K durante unas 56 horas.
6.2. Montaje de caracterizacio´n ele´ctrica: PC, y
C-V
Las muestras consideradas se han disen˜ado espec´ıficamente para el estudio de
nanoestructuras cua´nticas aisladas sometidas a la accio´n de un campo ele´ctrico ex-
terno aplicado en la direccio´n de crecimiento. Con ello, vamos a ver que, adema´s de
modificar la estructura electro´nica y el estado de ocupacio´n de cada nanoestructu-
ra individual, las caracter´ısticas de fotocorriente (PC) y capacitancia-voltaje (C-V)
pueden ser correlacionadas con otras propiedades o´pticas y electro´nicas del sistema.
El dispositivo experimental utilizado para dicha caracterizacio´n es similar al que
se utiliza para la medida del perfil de dopado en dispositivos semiconductores mul-
ticapa o substratos dopados [105, 106]. Ma´s detalles sobre los principios f´ısicos que
permiten dicha medida se dara´n en la discusio´n de los correspondientes resultados.
Para llevar a cabo el experimento, es necesario aplicar una modulacio´n de voltaje a
la muestra de frecuencia f y amplitud ∆V . La capacitancia diferencial de baja sen˜al
[105]:
C = A l´ım
∆V→0
∆Q
∆V
= A
dQ
dV
(6.1)
puede ser as´ı medida a partir de la corriente reactiva existente entre ambos contac-
tos y desfasada 90o respecto al voltaje aplicado. La calibracio´n de dicha corriente
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Figura 6.2: Dispositivo experimental disen˜ado para la caracterizacio´n ele´ctrica de nanoestructuras
cua´nticas autoensambladas a ∼5 K (Valencia).
con una bater´ıa de condensadores de capacidad conocida, junto al valor del a´rea del
dispositivo, nos permite conocer la capacidad de la muestra en funcio´n del voltaje
aplicado. A partir de ah´ı, un modelo de baja sen˜al del dispositivo, en el que se ten-
gan en cuenta los diversos estados electro´nicos involucrados en el almacenamiento de
carga, nos permite hallar la densidad de estados de manera autoconsistente con la
ecuacio´n de Poisson unidimensional. El estudio detallado de las nanoestructuras me-
diante este me´todo ha sido objeto de una investigacio´n exhaustiva en el pasado. Sin
embargo, el uso de estas te´cnicas en este trabajo es instrumental. La caracterizacio´n
ele´ctrica nos serv´ıra´ para determinar las propiedades o´pticas de las nanoestructuras
aisladas, cuyo estudio es el tema principal de la investigacio´n llevada a cabo. No
obstante, como veremos, unas sin las otras no pueden ser comprendidas.
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El montaje experimental de caracterizacio´n ele´ctrica se basa en la utilizacio´n de
una fuente de voltaje calibrada continua, con precisio´n y estabilidad suficientes [fig.
6.2]. E´sta proporciona la sen˜al DC que aplicamos a la muestra y resulta en un campo
ele´ctrico uniforme en la zona activa. Para la deteccio´n s´ıncrona de la corriente se
han utilizado diversos pre-amplificadores de corriente de baja impedancia, y ampli-
ficadores (lock-in) sincronizados a la frecuencia de modulacio´n sinusoidal, f = 177
Hz, que es proporcionada por el oscilador interno de los mismos. Esto permite la
deteccio´n de corrientes de unos pocos picoamperios con relaciones sen˜al a ruido de
∼ 1× 10−3 Hz− 12 . Ambas sen˜ales de voltaje, continua y modulada, se aplican en los
contactos de la muestra, tras ser mezcladas en una red pasiva con filtros pasa-alta y
pasa-baja dimensionada al rango de frecuencias e impedancias que se pretende ca-
racterizar. A fin de evitar capacitancias parasitarias todos los cables utilizados han
de estar convenientemente apantallados y ser lo ma´s cortos posibles. La capacidad
de los cables fuera del criostato no afectan al valor final de la capacidad pues son
compartidos en el proceso de calibracio´n. La capacidad de los cables que transpor-
tan las sen˜ales ele´ctricas entre la muestra y el exterior s´ı que contribuyen, pero su
impacto es mı´nimo al nivel de sen˜al que pretendemos medir. Los contactos de la
muestra se conectan de manera flotante y todas las tierras ele´ctricas se unifican a un
u´nico dispositivo (el lock-in). Esto evita corriente parasitarias debidas a lazos entre
tierras. Todas estas precauciones son necesarias para la caracterizacio´n ele´ctrica de
dispositivos de baja sen˜al y, por tanto, se han respetado.
Por u´ltimo, dado que nuestros amplificadores sincronizados son de doble canal, la
conductancia de la muestra se puede medir simulta´neamente registrando la corriente
diferencial en fase con la modulacio´n de voltaje. Esto permite medir la fotocorriente
en funcio´n del voltaje aplicado y/o la longitud de onda de excitacio´n.
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6.3. Montaje de caracterizacio´n o´ptica macrosco´pi-
ca: PL
Tal como hemos visto en el cap´ıtulo 4, para estudiar las propiedades de la es-
tructura electro´nica de nanoestructuras cua´nticas autoensambladas, aisladas o no,
una de las te´cnicas ma´s fruct´ıferas es la de fotoluminiscencia (PL). A baja tempera-
tura, la ocupacio´n de la banda de conduccio´n es pra´cticamente cero y la difusio´n de
portadores muy elevada, gracias a la ausencia de defectos estructurales. En disposi-
tivos optoelectro´nicos basados en estas nanoestructuras, la inyeccio´n de portadores
mayoritarios produce una electroluminiscencia de gran intensidad con bajas corrien-
tes umbrales. E´sta es la base de los la´seres de puntos cua´nticos, hilos cua´nticos y
anillos cua´nticos desarrollados hasta el momento ya citados. Alternativamente, la
estructura electro´nica de estas nanoestructuras se puede estudiar analizando la re-
combinacio´n radiativa de portadores fotogenerados en la barrera o resonantemente.
Diversos para´metros de la excitacio´n pueden ser modificados entre los que destacan
la energ´ıa de excitacio´n o la densidad de potencia. Otros para´metros se pueden variar
externamente para investigar feno´menos dependientes del campo ele´ctrico, magne´ti-
co, temperatura, presio´n, etc. . . . Todos ellos ofrecen informacio´n valiosa sobre las
nanoestructuras. Mencio´n aparte merecen la espectroscop´ıa de resolucio´n temporal
lineal o no lineal, con las cua´les se puede extraer informacio´n no accesible por otros
medios [sec. 4.2].
En el caso que nos ocupa, hemos caracterizado la emisio´n de conjunto de na-
noestructuras cua´nticas autoensambladas en funcio´n del campo ele´ctrico como paso
previo a la caracterizacio´n de sus propiedades individuales. Para ello, un voltaje
DC externo se ha aplicado a la vez que se registraban los espectros de fotolumi-
niscencia. Como fuente de luz se ha utilizado un la´ser de Ti-Zafiro sintonizable en
re´gimen continuo, cuyas caracter´ısticas se han descrito en el cap´ıtulo 3. La emi-
sio´n correspondiente es colectada con espejos y lentes, optimizados para el rango
de emisio´n de las nanoestructuras, y dispersada por un monocromador doble con
una resolucio´n de (0.3×2) m de focal. La resolucio´n espectral es de ∼0.1 nm a 950
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Figura 6.3: Dispositivo experimental disen˜ado para la caracterizacio´n o´ptica macrosco´pica de na-
noestructuras cua´nticas semiconductoras a ∼10 K. En la parte inferior de la imagen se observa
tambie´n el puerto de fibra monomodo preparado para alojar la fibra que porta la sen˜al de µPL
(Valencia).
nm, aunque la emisio´n, en este caso, sera´ mucho ma´s ancha debido al ensancha-
miento inhomoge´neo. Como fotodetectores se han empleado dos fotomultiplicadores
diferentes segu´n el rango de longitudes de onda necesario en cada caso. Los bajos
niveles de potencia empleados requieren del uso de te´cnicas de contaje de fotones,
dado los beneficios que de ello se extrae en la relacio´n sen˜al ruido. Debido a que las
muestras so´lo son activas o´pticamente (ver en cap´ıtulo siguiente) en regiones muy
reducidas de su superficie, se ha empleado un montaje de inspeccio´n sobre el eje
o´ptico para optimizar la posicio´n. Por u´ltimo, el dia´metro de la PSF conjunta de
excitacio´n/coleccio´n puede estimarse entre 10 y 20 µm correspondientes a 0.5-1×104
nanoestructuras contribuyendo inhomoge´neamente a la emisio´n.
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6.4. Montaje de micro-espectroscop´ıa o´ptica de
emisio´n: µPL, y µPLE
El objetivo principal de esta tesis es el estudio de las propiedades individuales
de cajas cua´nticas autoensambladas. Tal como se ha discutido en el cap´ıtulo 2, para
ello es necesario una resolucio´n espacial < 1 µm. En nuestro caso, esto se consigue
con un montaje o´ptico confocal basado en fibra o´ptica, que se haya optimizado para
el rango de emisio´n de las nanoestructuras. La cabeza del microscopio completa, in-
cluyendo el sistema de posicionamiento piezoele´ctrico, el portamuestras, el objetivo
de microscopio y la fibra de coleccio´n, tiene unas dimensiones de D×H = 45× 130
mm [fig. 6.4]. Esto permite introducirlo sin problemas en el interior de criostatos de
inmersio´n o flujo de diferentes taman˜os y usos, y, por tanto, adaptarlo a aplicacio-
nes ya existentes. Este sistema de posicionamiento crioge´nico y o´ptica de coleccio´n
confocal adaptada, se hayan disponibles desde hace pocos an˜os [107], y constituyen
un avance importante para la espectroscop´ıa o´ptica de nanoestructuras cua´nticas
aisladas [74, 108, 100, 109]. La unidad de posicionamiento se controla electro´nica-
mente por una fuente de voltaje pulsada espec´ıfica. El movimiento de los motores
piezoele´ctricos es inercial. La amplitud de los pulsos suministrados y su frecuencia,
determinan la longitud y frecuencia de los pasos reales. Ambas magnitudes se pueden
establecer de manera independiente para cada eje. Para realizar un ajuste fino de
la posicio´n, pasos individuales pueden realizarse de manera manual. Adema´s, dado
el cara´cter inercial del movimiento, el voltaje aplicado es nulo cuando el motor se
halla en reposo en su posicio´n final. Cortocircuitando la salida de alto voltaje de
la fuente en este punto, evitamos que cualquier ruido ele´ctrico se convierta en des-
plazamientos espu´reos. A temperaturas de 5 K la longitud del paso se puede variar
entre 5 y 1500 nm sobre un recorrido total de 7×7 mm en XY y 6 mm en Z. Vemos
por tanto, que sus especificaciones son ideales para el tipo de estudio que queremos
realizar.
Es necesario disponer de un me´todo para realizar la optimizacio´n de la posicio´n
sobre la muestra y la distancia axial, una vez que el microscopio se ha introducido
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Figura 6.4: A la izquierda, cabeza del microscopio confocal basado en fibra o´ptica, D×H = 45×130
mm. La misma fibra porta las sen˜ales de excitacio´n y luminiscencia hacia y desde la muestra como
muestra el diagrama de la derecha (Valencia).
en el criostato. A tal fin, acoplamos la luz de dos la´seres de diodo diferentes a la fibra
o´ptica de excitacio´n-coleccio´n [fig. 6.5]. Uno de ellos, con λ = 980 nm, es resonante
con la longitud de onda de emisio´n de las nanoestructuras. Monitorizando la sen˜al de
reflectividad del mismo, se optimiza la distancia entre el objetivo y la superficie de
la muestra justo para esa longitud de onda. Esto es importante dado que el objetivo
no es acroma´tico. El otro la´ser, con λ = 830 nm, tiene la longitud de onda adecuada
para producir una sen˜al de fotocorriente en la muestra que podamos monitorizar.
De esta manera, la posicio´n de la muestra se ajusta hasta encontrar una regio´n
o´pticamente activa. Adicionalmente, a trave´s de un pequen˜o agujero practicado en
el portamuestras, y un fotodiodo de germanio colocado bajo el mismo, disponemos
de un punto de referencia durante el posicionamiento.
Una vez optimizada la posicio´n, el la´ser de excitacio´n se puede acoplar a la fibra
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Figura 6.5: Montaje optomeca´nico disen˜ado para la manipulacio´n de las diferentes sen˜ales o´pticas
que intervienen en el experimento de µPL y µPLE.
o´ptica. Dado que las sen˜ales de excitacio´n y coleccio´n viajan por la misma fibra se
utiliza un divisor de haz de fibra o´ptica o acoplador 2×2 [fig. 6.5]. La luz del la´ser
de Ti-Zafiro, dividida en el acoplador, se utiliza en parte para excitar la fotoluminis-
cencia, y en parte se dirige a diversos medidores de potencia. La caracterizacio´n de
este acoplamiento en funcio´n de la longitud de onda de excitacio´n permite deducir
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Figura 6.6: Montajes de excitacio´n y de deteccio´n utilizados en las experiencias de microscop´ıa
confocal. El la´ser de Ti-Zafiro puede ser sintonizado automa´ticamente mediante un motor paso a
paso que se ha calibrado previamente. Diferentes detectores se colocan en los puertos de salida del
espectro´metro, aunque para las experiencias de µPL y µPLE, so´lo la ca´mara CCD refrigerada es
capaz de producir una relacio´n sen˜al ruido suficiente [sec. 3.2.3] (Valencia).
la densidad de potencia aproximada sobre la muestra. Finalmente, la sen˜al de fo-
toluminiscencia colectada por el objetivo confocal a trave´s de la fibra de coleccio´n,
es dirigida mediante otra fibra hacia los dispositivos de deteccio´n colocados en una
mesa o´ptica adyacente [fig. 6.6].
Las operaciones recie´n descritas son necesarias para colectar y analizar la sen˜al
de fotoluminiscencia de cajas cua´nticas autoensambladas de InAs. Para realizar el
experimento de fotoluminiscencia de excitacio´n, es necesario adema´s optimizar la
cavidad la´ser para una longitud de onda cuasi-resonante con el estado fundamental.
Posteriormente, un motor paso a paso controlado externamente gira el filtro de Lyot
permitiendo realizar un barrido de las longitudes de onda en el rango λexc < λdet.
6.5. Montaje de micro-espectroscop´ıa o´ptica de
modulacio´n: µ∆T , y µ∆R
El montaje de micro-espectroscop´ıa de modulacio´n es similar al de la seccio´n
anterior y esta´ basado en el mismo tipo de microscopio confocal. La fibra de exci-
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tacio´n-coleccio´n, se utiliza en este caso para suministrar la luz de un la´ser de diodo
de cavidad externa sintonizable del tipo descrito en el cap´ıtulo 3. A pesar de que
se trata de un la´ser sintonizable, sus caracter´ısticas son muy diferentes a las del
la´ser de Ti-Zafiro como se dijo entonces. Por lo que a este experimento atan˜e, la
principal diferencia es la anchura de l´ınea de uno y otro. En el caso del la´ser de
diodo mencionado, e´sta permite resolver la anchura de l´ınea homoge´nea de reso-
nancias individuales asociadas al estado fundamental o excitados de cajas cua´nticas
aisladas de InAs. Ese es su principal propo´sito en el experimento de transmisio´n y
reflectividad llevado a cabo.
A fin de medir la luz transmitida a trave´s de la muestra, se coloca un fotodiodo p-
i-n de germanio convencional bajo e´sta. Como veremos, en nuestra configuracio´n, la
magnitud del coeficiente de absorcio´n de una sola caja cua´ntica aislada es del orden
de ∆T/T ∼ 1 × 10−4. En apariencia, este valor puede considerarse relativamente
abordable desde el punto de vista experimental. Sin embargo, uno ha de recordar
que el taman˜o de estas nanoestructuras es t´ıpicamente de ∼20 nm de dia´metro. Por
tanto, para que dicho coeficiente de absorcio´n pueda ser discriminado del fondo, la
interaccio´n entre el campo electroma´gne´tico y la caja cua´ntica ha de tener lugar
en un a´rea lo ma´s reducida posible. De otra manera, la mayor´ıa de los fotones que
atraviesan la muestra no interactuar´ıan con la caja cua´ntica aunque s´ı incidir´ıan en
nuestro detector. El resultado, es que la relacio´n sen˜al-ruido necesaria para medir
este feno´meno es de ∼ 1 × 10−6, lo cual se encuentra varios ordenes de magnitud
por debajo de lo habitual en una experiencia de este tipo. En el u´ltimo cap´ıtulo de
esta tesis veremos como tal nivel de sen˜al-ruido se puede conseguir haciendo uso
de ciertas propiedades de nuestras cajas cua´nticas y de un cuidadoso procedimiento
experimental. Posponemos para entonces los detalles de tal procedimiento, pues
constituyen, en si mismos, un resultado notable.
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Figura 6.7: A la izquierda la consola electro´nica utilizada para la experiencia de espectroscop´ıa
o´ptica de modulacio´n. A la derecha montaje optomeca´nico disen˜ado espec´ıficamente para esta
experiencia. El divisor de haz utilizado para monitorizar la reflectividad proveniente de la muestra
se refleja ampliado en el extremo derecho. (CENS, Munich).
6.6. Control y automatizacio´n
Como ha quedado descrito en los apartados anteriores el nu´mero de dispositivos
empleados en estos experimentos es elevado, como lo es es el de para´metros que hay
que variar en una experiencia dada. Sincronizar la adquisicio´n de la ca´mara CCD
con la longitud de onda de excitacio´n, o el voltaje externo aplicado, se puede realizar
mediante un ajuste temporal entre el tiempo de adquisicio´n y el paso del para´metro
necesario. Sin embargo, dicho me´todo introduce invariablemente errores sistema´ticos
que aumentan con el nu´mero de espectros adquiridos. Por otro lado, en ma´s de una
ocasio´n, es necesario realizar un espectro, bien sea de fotocorriente o de intensidad
de emisio´n, en funcio´n de diferentes para´metros que actu´an como eje de abscisas:
longitud de onda de deteccio´n, excitacio´n, voltaje, temperatura, tiempo. . . [fig. 6.8].
Por ello, desde el principio quedo´ claro que la mejor manera de llevar a cabo la
sincronizacio´n de los diversos dispositivos era mediante un programa de control es-
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Figura 6.8: Diagrama esquema´tico de la experiencia de micro-espectroscop´ıa o´ptica de emisio´n. La
mayor´ıa de los dispositivos involucrados pueden controlarse de manera automa´tica (Valencia).
pec´ıfico. E´ste permite variar de manera independiente y sincronizada la mayor parte
de los dispositivos de nuestro laboratorio. Tal programa de control ha sido desarro-
llado por el autor en colaboracio´n con otros miembros del laboratorio en sucesivas
etapas de desarrollo. Se ha desarrollado en lenguaje Visual Basic bajo el sistema
operativo Windows, y utiliza intensivamente la tecnolog´ıa de controles ActiveX. El
protocolo de comunicacio´n se realiza principalmente mediante IEEE-488.2 (ma´s co-
nocido como protocolo GPIB), aunque es capaz de comunicarse con tarjetas PCI
espec´ıficas, u otros protocolos de comunicacio´n en serie o paralelo. En la actualidad,
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Tabla 6.1: Dispositivos controlados automa´ticamente por el programa de control UMDO-Virtudev.
Nombre del Dispositivo Tipo
Keithley KPCI488 GPIB Card
Hewlett-Packard HPIB-82335B GPIB Card
Acton SpectraPro 300i X
Chromex 500i Spectrometer X
Keithley 230 Progr. Voltage Source X
Owis PCSM30 3 Axis Stepper Motor Driver X
Hamamatsu M8784 Photon Counting Module Y
Starford Research SR830 DSP Lock-in Ampl. Y
Starford Research SR810 DSP Lock-in Ampl. Y
Keithley K2000 8 Digits Multimeter Y
Andor DU-401 BR-DD CCD Camera TTL Sync.
Owis Electromechanical Shutter TTL Sync.
es capaz de detectar automa´ticamente y autoconfigurar los dispositivos listados en
la tabla 6.1. Cada dispositivo detectado es clasificado como Tipo X o Tipo Y en
funcio´n de su uso ma´s comu´n. Aquellos dispositivos detectados, que no intervie-
nen directamente en el eje de ordenadas o de abscisas, pueden ser utilizados para
modificar para´metros externos para cada espectro. La funcionalidad de cada dispo-
sitivo se exporta al programa a trave´s de paneles de control individuales. Tiempos
de integracio´n, redes de difraccio´n, configuracio´n de las rendijas, etc. . . se pueden
controlar as´ı directamente. Por u´ltimo, la sincronizacio´n con dispositivos multicanal
se realiza mediante pulsos TTL que lanzan la adquisicio´n, a la vez que controlan
el tiempo de exposicio´n mediante un obturador automa´tico de uso comu´n a todas
las experiencias. Los espectros registrados de esta manera pueden ser visualizados y
comparados entre s´ı dentro del mismo programa.
Por u´ltimo, cabe destacar que el disen˜o del programa es altamente modular, y
permite con relativa facilidad an˜adir nuevas funcionalidades al mismo.
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Cap´ıtulo 7
Muestras
En este cap´ıtulo describiremos las principales caracter´ısticas de las muestras que
son objeto de esta tesis atendiendo a sus condiciones de crecimiento y a sus carac-
ter´ısticas o´pticas y ele´ctricas macrosco´picas. Esta descripcio´n nos facilitara´ la inter-
pretacio´n de los resultados obtenidos en el estudio de las propiedades individuales
de las nanoestructuras aisladas que sera´n descritas en los siguientes cap´ıtulos.
Se han estudiado tres muestras en diferentes experimentos llevados a cabo en
el Instituto de Ciencia de Materiales de la Universidad de Valencia (ICMUV) y el
Center for NanoScience de la Ludwig-Maximilians Universita¨t en Munich (CENS).
Todas ellas fueron crecidas por el Dr. Jorge M. Garc´ıa del Instituto de Microelec-
tro´nica de Madrid (IMM-CSIC) y colaboradores1.
Desde 1997, se ha estudiado y demostrado la posibilidad de modificar de ma-
nera dra´stica y controlada la morfolog´ıa de cajas cua´nticas autoensambladas de
InAs/GaAs [60]. Generalmente conocidas como puntos cua´nticos (QDs o´ Quantum
Dots), las morfolog´ıas ma´s frecuentes de las cajas cua´nticas autoensambladas han
sido del tipo piramidal, pira´midal truncado o lentiforme [19]. Hoy en d´ıa sin em-
bargo, es posible obtener de manera reproducible otras morfolog´ıas entre las que
destacan especialmente los llamados anillos cua´nticos (QRs o Quantum Rings), por
su intere´s teo´rico y experimental en la investigacio´n del efecto Aharanov-Bohm y/o
1Daniel Granados (IMM) y Gilberto Medeiros (Universidad de California en Santa Barbara-
UCSB).
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Figura 7.1: Imagen de microscop´ıa de fuerzas ato´micas (AFM) de nanoestructuras cua´nticas auto-
ensambladas de InAs/GaAs. El a´rea escaneada es de 250×250 nm en todos los casos. Reproducida
de Granados et al [61].
de las corrientes persistentes [110, 111, 112].
En la figura 7.1, se han caracterizado cuatro tipos diferentes de nanoestructuras
por microscop´ıa de fuerzas ato´micas ex-situ en muestras sin recubrir. Partiendo de
la situacio´n ma´s comu´n de los puntos cua´nticos representados en la figura 7.1(a),
el resto de las nanoestructuras se obtienen, una vez formados los puntos cua´nticos,
por recubrimiento parcial de los mismos por una fina capa de GaAs. El resultado de
este proceso es una nueva autoorganizacio´n del material que depende, entre otros
factores, de la fuente de Arse´nico utilizada (As2 o´ As4) y de la temperatura de cre-
cimiento. Ma´s detalles sobre las condiciones de crecimiento y los procesos que dan
lugar a unos y otros tipos de nanoestructuras se pueden encontrar en Granados et
al [61]. La caracter´ıstica ma´s importante desde el punto de vista de las propiedades
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o´pticas y electro´nicas es, sin duda, la reduccio´n de la altura y el aumento consi-
guiente del dia´metro t´ıpico de las nanoestructuras. Como se observa en la figura
7.1, siguiendo el eje vertical de a) a d), los QRs pueden ser hasta cuatro veces ma´s
pequen˜os que los QDs en la direccio´n de crecimiento. La extensio´n lateral de los
anillos es por el contrario mucho mayor que la de los puntos cua´nticos con ide´ntica
cantidad de InAs depositado. Ello provoca que el potencial de confinamiento sea
diferente en unos y otros. As´ı, mientras que la transicio´n fundamental excito´nica
de los anillos se encuentra en torno a 1.3 eV, dicha transicio´n ocurre en los puntos
cua´nticos de InAs a unos 1.1 eV. Junto a esto, es evidente de la observacio´n de las
figuras que la simetr´ıa de las funciones de onda puede ser tambie´n muy distinta
para un excito´n confinado en un punto cua´ntico o en un anillo cua´ntico. Todo ello
tendra´ consecuencias en las propiedades o´pticas y estructura electro´nica como se
vera´ ma´s adelante.
Por u´ltimo, hemos de recordar que las imagenenes mostradas corresponden a
muestras sin recubrir. En muestras o dispositivos no dedicados a la caracterizacio´n
morfolo´gica, las nanoestructuras son recubiertas completamente por diversas capas
epitaxiales. La caracterizacio´n ex-situ por microscop´ıa transversal de transmisio´n
de electrones (X-TEM2) o de efecto tu´nel (X-STM3), puede revelar en estos casos
cua´l es la forma final de las nanoestructuras en las muestras recubiertas [fig. 7.2].
En general, se observa un truncamiento o achatamiento de los puntos cua´nticos de
manera que el cociente altura a dia´metro es aproximadamente un tercio [pa´g. 60].
Para los anillos, por el momento, los resultados son escasos, aunque es generalmente
aceptado que el intercambio In/Ga durante el recubrimiento puede ser importante
en estos sistemas.
2De las siglas en ingle´s de Cross-Sectional Transmission Electron Microscopy.
3De las siglas en ingle´s de Cross-Sectional Scanning Tunneling Microscopy.
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Figura 7.2: Imagen de microscop´ıa de barrido de efecto tu´nel tomada en la seccio´n transversal de
una muestra que contiene varias capas de cajas cua´nticas apiladas (X-STM). Taman˜o de la imagen
55×55 nm. Reproducida de Koenraad et al [113].
7.1. Epitaxia
Todas las muestras estudiadas se han obtenido por el me´todo de epitaxia de
haces moleculares (MBE4) de fuente so´lida. Puesto que el objetivo u´ltimo de esta
investigacio´n es explotar las aplicaciones optoelectro´nicas de dispositivos avanzados
basados en las nanoestructuras, las muestras consisten de hecho en dispositivos
Schottky de canal n. La capa que contiene las nanoestructuras (capa activa) se
deposita durante la epitaxia de manera que se encuentre en la potencial zona de
agotamiento del diodo [88, 87]. Los para´metros ma´s importantes en este sentido
son:
1. La distancia entre la capa activa y la zona altamente dopada tipo n. Esto deter-
mina en gran medida la probabilidad de que un electro´n pueda ser transferido
por efecto tu´nel desde una a otra zona del dispositivo [pa´g. 76].
4De las siglas en ingle´s de Molecular Beam Epitaxy.
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2. La distancia entre la zona altamente dopada tipo n y la superficie de la muestra,
donde se encuentra la barrera Schottky. Este para´metro influye en cua´l va a
ser la posicio´n del nivel de Fermi respecto a los estados electro´nicos de las
nanoestructuras y por tanto nos permite disen˜ar las caracter´ısticas ele´ctricas
del dispositivo.
3. El perfil de dopado intencionado y residual en la muestra. En ausencia de
dopado residual, es suficiente con considerar las distancias arriba mencionadas
y el voltaje aplicado para determinar el perfil de potencial en la banda de
conduccio´n de un dispositivo de este tipo (depletion approximation [88, 87]).
Sin embargo, como se vera´ ma´s adelante, esto no es cierto en ningu´n modo si
la muestra se halla inadvertidamente parcial o altamente compensada.
Figura 7.3: A la izquierda diagrama esquema´tico de la epitaxia realizada en las muestras. El eje
vertical es exacto so´lo para la muestra QR2. A la derecha un dibujo de una ca´mara de reaccio´n
MBE t´ıpica.
En la figura 7.3 se recoge un esquema de la epitaxia realizada junto a un diagra-
ma de una ca´mara de reaccio´n MBE t´ıpica. La epitaxia representada corresponde a
la muestra que a partir de ahora llamaremos QR2, y que ha sido crecida y procesada
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Tabla 7.1: Las dimensiones y composicio´n de cada muestra se recogen en esta tabla. Los para´metros
ma´s importantes son td (ver texto), y la distancia total, ttot, que separa el contacto posterior BC
y la superficie de la muestra. SPS: Short Period Superlattice (B: Barrier), BC: Back contact, SL:
Spacer Layer, CL: Capping Layer.
Muestra Subs. SPS BC (GaAs:n+) tb (GaAs:i)
QD1-UCSB GaAs:i AlAs:i/GaAs:i→ (20 A˚ + 20 A˚)× 160 200 A˚ 250 A˚
QR1-UCSB GaAs:i − 200 A˚ 250 A˚
QR2-IMM GaAs:n+ AlAs:n+/GaAs:n+ → (20 A˚ + 20 A˚)× 40 1500 A˚ 250 A˚
Muestra SAQN SL (GaAs:i) SPSB (AlAs:i/GaAs:i) CL (GaAs:i) ttot
QD1-UCSB QDots 300 A˚ (30 A˚ + 10 A˚)× 29 40 A˚ 1750 A˚
QR1-UCSB QRings 300 A˚ (30 A˚ + 10 A˚)× 29 40 A˚ 1750 A˚
QR2-IMM QRings 250 A˚ (30 A˚ + 10 A˚)× 40 60 A˚ 2160 A˚
en el IMM-CSIC. En este caso, sobre un substrato de GaAs:n+ se depositaron suce-
sivamente una superred de per´ıodo corto AlAs:n+/GaAs:n+ y una capa de GaAs:n+
dopadas con Si, ND = 1 × 1018 cm−3. La superred servira´ en este caso como capa
tampo´n a fin de mejorar la calidad de las capas bidimensionales subsiguientes. La
zona dopada de GaAs actuara´ como contacto posterior del dispositivo, y como ve-
remos en la seccio´n siguiente, ha de ser lo bastante gruesa como para permitir un
procesado posterior sin problemas. A continuacio´n, se depositan las capas de la zona
intr´ınseca del dispositivo. La capa que actu´a como barrera tu´nel es un pozo cua´ntico
de GaAs:i de anchura tb, sobre el que se forman las nanoestructuras de InAs por el
me´todo Stranski-Krastanow o autoensamblado. La cantidad depositada de InAs es
de ∼1.7 ML y el procedimiento particular var´ıa segu´n se pretenda formar puntos
cua´nticos (muestra QD1) o anillos cua´nticos (muestras QR1 y QR2) [60, 61]. Una
vez formadas, e´stas se recubren con una capa espaciadora de GaAs:i que mejora
la eficiencia de captura de los portadores en las nanoestructuras y una nueva su-
perred de per´ıodo corto AlAs:i/GaAs:i. Esta superred funciona como barrera para
los portadores asegurando un acoplamiento puramente capacitivo entre el contacto
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o´hmico y la capa activa. Finalmente, la muestra se recubre con una capa protectora
de GaAs:i para prevenir la oxidacio´n de la misma.
En la tabla 7.1 se han reunido las dimensiones y composicio´n caracter´ısticas de las
diferentes muestras. Las diferencias estriban principalmente en el tipo de substrato
y la anchura de la capa dopada de GaAs que forma el contacto posterior (BC). El
perfil de dopado intencionado es importante tan so´lo en esta capa, pues es el que va a
determinar la posicio´n del nivel de Fermi en las inmediaciones de la zona intr´ınseca.
El dopado residual sin embargo, puede ser distinto segu´n el origen de unas y otras.
Este dopado es producto de la contaminacio´n inadvertida de la ca´mara MBE (y por
tanto dependiente de la ca´mara en cuestio´n) y puede ser de tipo p o de tipo n. Por
debajo de 1 × 1014 cm−3, el dopado residual no juega un papel importante en las
caracter´ısticas ele´ctricas de la muestra, pero si e´ste aumenta es de esperar que las
propiedades del dispositivo se vean afectadas.
Otro factor a tener en cuenta antes de pasar a la caracterizacio´n de las muestras,
es el del taman˜o y distribucio´n de las nanoestructuras formadas. Las muestras con
anillos cua´nticos son similares en este sentido y las densidades superficiales prome-
dio segu´n la caracterizacio´n realizada por AFM son del orden de ∼1×109 cm−2 [61]
y ∼5×109 cm−2 [74] para QR1 y QR2, respectivamente. Respecto a su taman˜o y
forma, los anillos tienen una relacio´n altura/dia´metro muy pequen˜a. T´ıpicos valores
para estas magnitudes son ∼2 nm y ∼80 nm. Por otro lado, la indentacio´n central es
de unos 20 nm de dia´metro y una profundidad de hasta dos veces la altura antes de
recubrir [61, 110, 114]. Durante el recubrimiento con la capa espaciadora de GaAs,
el intercambio In/Ga no se detiene y diversas evidencias apuntan a que el perfil de
composicio´n lateral de estas nanoestructuras puede cambiar significativamente dan-
do lugar a un nu´cleo duro de InAs rodeado de un a´rea ma´s extensa de InGaAs5[79].
La muestra QD1 contiene ∼5 × 109 puntos cua´nticos por cent´ımetro cuadrado. A
pesar del aspecto que muestran las imagenes de AFM de la figura 7.1, los puntos
cua´nticos son mucho achatados tras ser recubiertos completamente con la capa SL
de GaAs. Valores t´ıpicos para el dia´metro y la altura en este caso son ∼20 nm y
5J. M. Garc´ıa y D. Granados: comunicacio´n privada.
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∼7 nm, respectivamente, cumplie´ndose una relacio´n h/D de aproximadamente un
tercio.
7.2. Procesado
Una vez extra´ıdas las muestras de la ca´mara de MBE, se han de procesar los con-
tactos ele´ctricos. Dos son ba´sicamente las operaciones que hay que llevar a cabo. Por
un lado, la capa altamente dopada tipo n, BC, ha de ser contactada o´hmicamente.
Esto asegura una u´nica zona de agotamiento en la regio´n intr´ınseca, determinada
por el voltaje aplicado al contacto Schottky en la superficie. La otra operacio´n es
obviamente la realizacio´n de dicho contacto Schottky, que, adema´s, ha de ser semi-
transparente para poder estudiar las propiedades o´pticas de las nanoestructuras.
Diversas estrategias en creciente orden de complejidad son posibles para llevar
a cabo estas dos tareas. Para el contacto o´hmico es habitual calentar una pequen˜a
porcio´n de metal, depositada en la superficie limpia de la muestra mantenida en
atmo´sfera de Nitro´geno, a una temperatura tal que, por percolacio´n, alcance la
capa n+ posterior [fig. 7.4]. La temperatura o´ptima depende del metal y del tipo de
muestra, pero es facilmente reproducible y no suele causar problemas. Un ejemplo
t´ıpico es In o´ Au/Ge en GaAs tipo n, o´ Au/Zn en GaAs tipo p, siendo la temperatura
del proceso de unos 450 oC [105].
Figura 7.4: Diagrama esquema´tico de la configuracio´n de los contactos en las muestras QD1 y QR1.
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Respecto al procesado del contacto Schottky, el procedimiento usual incluye di-
ferentes etapas de fotolitograf´ıa y evaporacio´n de una o varias capas meta´licas sobre
la superficie de la muestra previamente limpiada y planarizada qu´ımicamente. La
creacio´n de un contacto Schottky de alta calidad requiere evitar la presencia de
impurezas, tales como o´xidos diversos, o defectos, tales como rayaduras, en la su-
perficie de la muestra. De esta manera, el potencial de barrera entre el metal y el
semiconductor so´lo dependera´ de propiedades intr´ınsecas de ambos, permitiendo re-
producir los resultados obtenidos en diferentes muestras. Hoy en d´ıa, esto se puede
conseguir rutinariamente en las condiciones de atmo´sfera controlada de una sala
limpia dedicada al crecimiento y procesado de semiconductores. En el caso que nos
ocupa, las muestras QD1 y QR1 comparten ide´nticas etapas de procesado similares
a las recie´n descritas y recogidas en la tabla 7.2. En estas condiciones, el a´rea activa
del dispositivo queda definida por el a´rea del contacto Schottky depositado en la
superficie.
Por lo que respecta a la muestra QR2, e´sta tiene algunas peculiaridades que pa-
samos a describir. El grupo de crecimiento del IMM, en trabajos previos realizados
sobre muestras del mismo substrato, ha constatado la presencia de un dopado resi-
dual tipo p que ha sido estimado en ∼ 1016 − 1017 cm−3. Por ello, el procedimiento
para realizar los contactos en esta muestra es ma´s elaborado. El objetivo es reducir
el posible impacto, que sobre las propiedades ele´ctricas del dispositivo, pueda tener
este dopado residual. A tal fin, sobre la muestra se han procesado estructuras tipo
mesa, de un dia´metro ligeramente superior al del contacto Schottky. Dichas estruc-
turas se obtienen por ataque qu´ımico vertical de la superficie de manera que quede
expuesta en la zona atacada la capa n+ BC [fig. 7.5]. A continuacio´n, los contactos
o´hmicos y Schottky se realizan de la manera habitual por me´todos litogra´ficos y de
evaporacio´n. La idea detra´s de este procedimiento es reducir al ma´ximo las corrien-
tes de pe´rdidas en la zona intr´ınseca asociadas a la carga libre proveniente de las
impurezas residuales. Mediante el ataque qu´ımico, las cargas libres se reducen al
volumen inmediatamente por debajo del contacto Schottky, aunque como veremos
e´stas son suficientes para alterar el comportamiento del diodo.
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Figura 7.5: A la izquierda aspecto de la epitaxia de la muestra QR2 una vez realizadas las es-
tructuras tipo mesa. A la derecha una fotograf´ıa de la muestra una vez terminado el procesado
y encapsulamiento. Hasta cuatro contactos Schottky diferentes fueron contactados con e´xito con
hilos de oro de 25 µm. El diodo G1 es el u´nico accesible en las experiencias a 4 K.
Tabla 7.2: Caracter´ısticas de los contactos procesados en las diferentes muestras. Las abreviaturas
se refieren al me´todo de calentamiento y difusio´n (dif.) o al me´todo de evaporacio´n (ev.).
Muestra O´hmico Schottky (ev.) A´rea (mm2)
QD1 In (dif.) Ni:Cr:Au ∼5
QR1 In (dif.) Ni:Cr:Au ∼5
QR2 (G1) Au:Ge (ev.) Au:Cr ∼0.2
7.3. Caracterizacio´n electroo´ptica macrosco´pica I:
C-V y P-C
En esta seccio´n presentaremos los resultados ma´s relevantes de la caracterizacio´n
macrosco´pica, ele´ctrica y o´ptica, realizada en las diferentes muestras bajo diferentes
condiciones de iluminacio´n y a baja temperatura . En primer lugar, cabe discutir
cua´l es la motivacio´n principal de dicho estudio. Las propiedades ele´ctricas de dispo-
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sitivos basados en nanoestructuras cua´nticas semiconductoras han recibido objeto
de investigacio´n desde la aparicio´n de las mismas. En principio motivada por sus
importantes aplicaciones, el estudio fundamental de las propiedades electro´nicas de
las nanoestructuras se ha visto beneficiado por la investigacio´n realizada en estos
dispositivos [115, 116, 117, 118]. En nuestro caso, y tal y como se ha mencionado
anteriormente, la eleccio´n adecuada de la distancia entre la zona altamente dopada
BC y las nanoestructuras, y entre e´stas y la superficie, determina cua´les van a ser
las caracter´ısticas de la transferencia de carga en el dispositivo. Para un dispositivo
ideal, a baja temperatura y en la zona de polarizacio´n inversa, dicha transferencia
esta´ dominada por el mecanismo intra-banda de efecto tu´nel que fue introducido
en la seccio´n 4.2 [pa´g. 76]. Otros mecanismos como la termoemisio´n, la corriente
de avalancha, o la corriente por efecto tu´nel inter-banda (rotura Ze´ner), so´lo son
importantes a temperaturas elevadas (>100 K) y/o campos inversos elevados. En
estas condiciones, la energ´ıa del nivel de Fermi, medida desde el borde de la banda
de conduccio´n, EF , y a una distancia tb de la capa altamente dopada n
+, se puede
escribir:
EF
e
∼
tb
ttot
(Vg − Vb) (7.1)
donde tb y ttot son las distancias introducidas en la tabla 7.1, Vg es el voltaje aplicado
(Vg <0 en polarizacio´n inversa), y Vb es el voltaje intr´ınseco del contacto Schottky
que surge de la unio´n metal-semiconductor en equilibrio te´rmico.
A fin de esclarecer el origen de la expresio´n (7.1), en la figura 7.6 se ha representa-
do el perfil de las bandas de energ´ıa en las inmediaciones de la capa activa calculado
resolviendo iterativamente la ecuacio´n de Poisson particularizada a la muestra QR26.
En ausencia de cargas libres en la zona intr´ınseca, y dado que el dopado del contacto
o´hmico es muy elevado, la diferencia de potencial existente entre los dos contactos
disminuye de manera lineal a lo largo de la zona intr´ınseca7, cumplie´ndose la ecua-
6Programa de ca´lculo por cortes´ıa de G. Snyder, University of Notre Dame.
7El pequen˜o cambio en la pendiente existente entre la zona de la superred y la zona de GaAs:i es
debido a una sobrevaloracio´n de la densidad de estados en la capa de InAs debido a que el programa
de ca´lculo utilizado so´lo puede considerar capas bidimensionales. Dicho cambio de pendiente no es
relevante para la discusio´n y es despreciable en este caso.
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Figura 7.6: Resultado del ca´lculo del perfil de las bandas de conduccio´n y de valencia en el punto
Γ a lo largo de la direccio´n de crecimiento. La energ´ıa del nivel de Fermi y la extrapolacio´n de una
ley lineal con pendiente dada por la ecuacio´n (7.1) se representan en l´ınea punteada. El ca´lculo
supone un dopado tipo n de 1×1018 cm−3, ED = 6 meV y T = 10 K.
cio´n (7.1) . Utilizando esta aproximacio´n lineal, se han investigado las propiedades
esta´ticas [115, 116, 117, 118] y dina´micas [119, 120] de los niveles electro´nicos de la
banda de conduccio´n de cajas cua´nticas autoensambladas. Recientemente, tambie´n
se ha caracterizado la estructura electro´nica de la banda de valencia en dispositivos
con dopado tipo p [121], y la simetr´ıa de las funciones de onda se ha determinado es-
tudiando la dependencia de la frecuencia de tu´nel en funcio´n de un campo magne´tico
externo [122].
La caracter´ıstica C-V de un dispositivo cualquiera nos ofrece informacio´n valiosa
sobre la distribucio´n de la carga libre y fija en el mismo [105]. En nuestro caso, el
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intere´s se centra en la variacio´n de la carga libre transferida entre el contacto o´hmi-
co y las nanoestructuras. Bajo la aproximacio´n lineal que estamos considerando,
la aplicacio´n de un voltaje inverso, Vg, produce una inclinacio´n proporcional de la
banda de conduccio´n respecto al nivel de Fermi EF que puede ser calculada por la
expresio´n (7.1). En el caso en que la energ´ıa del nivel de Fermi sea resonante con
un estado electro´nico de una de las nanoestructuras de la capa activa, un electro´n
puede atravesar la barrera de potencial triangular y ocupar dicho estado con proba-
bilidad dada por la ecuacio´n (4.9)[fig. 7.7(a)]. El nu´mero de electrones que pueden
ocupar un estado dado depende de la degeneracio´n del mismo, y, en general, el vol-
taje necesario para que sucesivos electrones ocupen los estados disponibles en la
nanoestructura va a depender de las energ´ıas de adicio´n del confinamiento cua´ntico
y de las interacciones coulombianas y de intercambio entre los propios electrones.
Si aplicamos un voltaje que var´ıa armo´nicamente en el tiempo de la forma Vg =
Vg0 + ∆Vm sinωt, con ∆Vm lo bastante pequen˜o, la situacio´n esta´tica descrita se
convertira´ en una oscilacio´n de la carga entre el contacto o´hmico y la nanoestructura
cuando Vg0 sea cuasi-resonante con un nivel electro´nico dado. La frecuencia de corte,
fc = 2piωc, para la cual la carga ya no puede ser totalmente transferida en la mitad de
un ciclo, dependera´ de la probabilidad del efecto tu´nel, y, por tanto, de propiedades
intr´ınsecas del sistema particular, que pueden ser as´ı investigadas. Por otro lado, la
corriente inducida debido a dicha transferencia de carga, i(t) = dq/dt, dependera´ de
la impedancia de baja sen˜al del dispositivo y puede ser detectada s´ıncronamente
mediante el uso de un amplificador sintonizado.
En la figura 7.7 se han representado los espectros de capacitancia-voltaje (C-V)
obtenidos en las muestras QD1 y QR1 a baja temperatura y en oscuridad. Los espec-
tros de dicha figura han sido obtenidos ajustando la fase relativa entre la corriente
inducida y el voltaje de referencia aplicado a 90o y por tanto la capacitancia de la
muestra es investigada en este caso. En la figura 7.7(b) el modelo de baja sen˜al del
dispositivo se encuentra esquematizado. La capacidad Cgeo es la capacidad geome´tri-
ca del diodo Schottky y disminuye si ttot aumenta, su valor es el responsable de la
capacidad constante observada en los espectros para voltajes inversos elevados. En
126 Cap. 7: Muestras
Figura 7.7: El mecanismo de transferencia de carga en nuestras muestras se representa esquema´ti-
camente en a). El panel b) contiene un diagrama del modelo de baja sen˜al que simula el dispositivo
Schottky. Abajo, se muestran los espectros de capacitancia-voltaje en la oscuridad de las muestras
QR1 y QD1. Los nu´meros sobre los espectros indican el nu´mero de ocupacio´n promedio, Ne, a
dicho voltaje.
segundo lugar, C2D, resulta de la creacio´n de un gas de electrones bidimensional
cuando el voltaje aplicado es tal que los electrones son transferidos directamente
a la capa mojante (WL) [pa´g 4.1]. Dicho proceso produce el aumento abrupto de
la sen˜al y posterior plateu en ∼0.25 V en el caso de la muestra QR1 o´ ∼0.5 V
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en la muestra QD1. Por u´ltimo, Rtunn y Ctunn describen fenomenolo´gicamente el
proceso de carga y descarga de las nanoestructuras por efecto tu´nel con una cons-
tante de tiempo caracter´ıstica τ = RtunnCtunn que depende del estado particular
[119, 120, 121].
De la discusio´n llevada a cabo, queda claro que el origen de los picos observados
en los espectros de C-V se debe a la estructura electro´nica de la banda de con-
duccio´n de las nanoestructuras cua´nticas estudiadas. Utilizando la ecuacio´n (7.1) y
los para´metros de la tabla 7.1, se pueden investigar las energ´ıas de confinamiento
de dichos niveles en funcio´n del nu´mero de ocupacio´n Ne. Para voltajes inversos
elevados, el nivel de Fermi se encuentra por debajo del primer estado de la banda
de conduccio´n y la capacidad es puramente geome´trica. Cuando el nivel de Fermi
penetra en la banda de conduccio´n varias resonancias pueden ser observadas.
En el caso de los puntos cua´nticos, muestra QD1, el menor confinamiento en la
direccio´n vertical (h ∼ 7 nm) provoca que el nu´mero de estados ligados sea ma´s
elevado. En este caso, hasta seis electrones pueden ser alojados en los estados de
la banda de conduccio´n en cada una de estas nanoestructuras. Dos resonancias son
claramente visibles en el rango −1.0 a −0.5 V, que corresponden, respectivamente,
a la ocupacio´n por un electro´n del nivel fundamental y a la ocupacio´n de dicho
nivel por un segundo electro´n. Si E0 es la energ´ıa del estado fundamental dada
por el confinamiento cua´ntico, la energ´ıa a la cual el segundo electro´n atravesara´ la
barrera de potencial sera´ E = E0 + E
ss
c , donde E
ss
c da cuenta de la energ´ıa de
repulsio´n coulombiana entre ambos electrones introducida en la ecuacio´n (5.20):
Essc =
e2
4pi²0²r
√
pi
2
1
le
Como se dijo entonces, le es la longitud efectiva caracter´ıstica del estado fundamental
en estos puntos cua´nticos [99, 123]. En nuestro caso, de la figura 7.7(b), Essc =
1/7∆Vg ∼ 28 meV e introduciendo ²r(InAs) = 15.5 en la ecuacio´n (7.3), resulta
le ∼4.2 nm. Por encima de Vg = −0.5 V, nuevas resonancias son observadas en el
espectro de C-V de esta muestra. Dichas resonancias son atribuidas a los estados
excitados propios del potencial armo´nico descrito en la seccio´n 5.4. Las resonancias
observadas se hayan ensanchadas inhomoge´neamente debido al taman˜o finito del
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dispositivo. Para una densidad superficial de 1×109 cm−2, el a´rea de los contactos
nos informa que aproximadamente 5×107 nanoestructuras contribuyen a la sen˜al
detectada. En particular, esto impide resolver completamente los estados p en la
muestra QD1 que, sin embargo, se pueden resolver individualmente en muestras con
contactos adecuados ma´s pequen˜os [99].
En el caso de los anillos cua´nticos, se observan tres resonancias al aumentar el
voltaje a ∼ −0.2 V, ∼ −0.07 V y ∼0.06 V, respectivamente. Aumentando un poco
ma´s el voltaje, el nivel de Fermi se alinea ra´pidamente con el estado fundamental
de la WL y la capacidad aumenta de manera dra´stica hasta alcanzar un ma´ximo a
∼0.3 V. De la relacio´n e∆V = 7∆EF , va´lida para estas dos muestras, vemos que el
primer estado electro´nico en la muestra QR1 se encuentra a ∼ −71 meV por debajo
de la WL, mientras que el segundo y tercero se hallan a ∼ −53 meV y ∼ −34 meV,
respectivamente. El reducido taman˜o de los anillos cua´nticos (h ∼ 2 nm), provoca
que los niveles discretos se encuentren relativamente cerca del continuo de la WL aun
en ausencia de carga (confinamiento cua´ntico elevado). Debido a esto, la repulsio´n
coulombiana entre los electrones desplaza ra´pidamente los estados superiores a un
nivel de energ´ıa resonante con el continuo de la WL. En esta situacio´n, no hay
posibilidad de an˜adir nuevos electrones a la nanoestructura que den lugar a nuevas
resonancias en el espectro de CV.
Describiremos a continuacio´n los resultados obtenidos en la muestra QR2. En la
figura 7.8 se ha representado el espectro de C-V a baja temperatura y en oscuridad,
obtenido en condiciones similares a los de las otras muestras. Lo primero que cabe
destacar es la disminucio´n general de la capacitancia de la muestra en ma´s de un or-
den de magnitud. En segundo lugar, el aumento de la sen˜al debido a la transferencia
de carga hacia la WL es apreciable a ∼ 1 V, aunque su pendiente es menor que en las
otras muestras. Por u´ltimo, no hay rastro de resonancias que puedan ser asociadas
al tu´nel de electrones hacia estados ligados de la banda de conduccio´n de los anillos
en esta muestra. La reducida capacidad geome´trica se ajusta aproximadamente a las
diferencias en el a´rea de los contactos en la muestra QR1 y la muestra QR2 [Tabla
7.2]. Pero la ausencia de resonancias en la zona de 0 V es ma´s preocupante, habida
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Figura 7.8: Espectro de C-V de la muestra QR2 en la oscuridad.
cuenta de que los anillos de una y otra muestra se sabe que tienen dimensiones y
morfolog´ıa muy parecidas.
Al igual que antes resolvimos la ec. de Poisson para calcular el perfil de las ban-
das de energ´ıa y justificar la validez de la ec. (7.1), ahora podemos hacer lo mismo,
pero incluyendo un dopado residual tipo p, que, como sabemos, no es despreciable
en la muestra QR2. La figura 7.9 muestra el resultado de dicho ca´lculo para dos
valores elevados del dopado residual e indicados en la misma. Observando la figura,
queda claro que la aproximacio´n lineal deja de ser va´lida en este caso. Por un lado,
la presencia de una carga fija de densidad volu´mica NA elevada, provoca la apa-
ricio´n de sendas zonas de agotamiento en las inmediaciones del contacto Schottky
(unio´n metal/Semic.:p) y de la intercara GaAs:p/GaAs:n+ (unio´n p-n). Para valo-
res crecientes del dopado residual entre 1016 − 1017 cm−3, el efecto es notable y las
bandas se curvan de manera parabo´lica. En estas condiciones, incluso sin aplicar
voltaje inverso alguno, la elevada curvatura de la banda de conduccio´n provoca que
el nivel de Fermi se halle por debajo de los niveles de energ´ıa de las nanoestructuras,
inhibiendo la inyeccio´n de electrones por efecto tu´nel y, por tanto, la observacio´n de
las resonancias correspondientes. Es interesante notar que aun as´ı, segu´n se observa
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Figura 7.9: Resultado del ca´lculo del perfil de las bandas de conduccio´n y de valencia en el punto Γ
a lo largo de la direccio´n de crecimiento. El ca´lculo supone un dopado tipo n en la zona extr´ınseca
con ND = 1 × 1018 cm−3, ED = 6 meV, y un dopado residual tipo p dado por NA en cm−3 y
ED = 30 meV (T = 10 K).
en la figura 7.8, la sen˜al de capacitancia es distinta de cero. En este caso, dicha
sen˜al ha de estar relacionada con procesos de transferencia de carga no resonantes
y mediatizados por las impurezas presentes en la capa activa.
La presencia de una concentracio´n elevada de impurezas tipo p va a tener con-
secuencias adicionales en las caracter´ısticas electroo´pticas del dispositivo. A fin de
investigar las mismas, se han realizado en esta muestra experiencias de fotocorriente
a longitud de onda de excitacio´n fija (variando Vg) y a voltaje fijo (variando λexc). La
fotocorriente en este caso, surge de la elevada tasa de recombinacio´n que cabe esperar
de los portadores fotogenerados por la luz incidente. Iluminando la muestra a trave´s
del contacto Schottky semitransparente con fotones de una energ´ıa ∼ Eg(GaAs), un
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Figura 7.10: Espectros de fotocorriente a baja temperatura obtenidos en la muestra QR2 para
distintas densidades de potencia.
nu´mero elevado de pares electro´n-hueco dependiente de la densidad de excitacio´n
van a ser creados en la zona de GaAs anexa a las nanoestructuras. Dichos portadores
van a recombinar radiativa y no radiativamente modificando, por un lado, la neu-
tralidad de la zona activa y, por otro, generando luz en forma de fotoluminiscencia.
Desafortunadamente, el ca´lculo de los perfiles de energ´ıa en presencia de portadores
fuera de equilibrio no puede ser descrito adecuadamente por el sencillo programa
de ca´lculo utilizado, y queda fuera del objetivo de esta tesis desarrollar un modelo
capaz de simular dicho efecto. No obstante, la descripcio´n cualitativa y razonada
sera´ suficiente a la vista de la evidencia de los resultados experimentales.
La figura 7.10 muestra diversos espectros de fotocorriente obtenidos excitando la
muestra con fotones a ∼ 1.52 eV y diversas potencias. Partiendo de la curva en os-
curidad en l´ınea continua, vemos que el diodo rectifica adecuadamente y la corriente
aumenta exponencialmente para Vg & 2.1 V. So´lo se aprecia un pequen˜o aumento
de la corriente en torno a 1 V, que debemos asociar a la WL. La situacio´n cambia
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completamente al introducir portadores fotogenerados en la zona activa. La foto-
corriente aumenta su´bitamente a −1.5 V, en cuanto portadores fotogenerados son
incorporados a la zona activa. En dicha regio´n de voltaje, en las inmediaciones de la
capa activa el dispositivo se comporta como un fotodiodo de unio´n p-n inversamente
polarizado. Sin embargo, los pares electro´n-hueco contribuyen de manera diferente
a la sen˜al observada. Mientras que los electrones son libres de viajar hacia la zona
n desde la zona de agotamiento del diodo dando lugar a una fotocorriente, esto no
es as´ı para los huecos. La presencia de la superred de AlAs/GaAs, como se ha men-
cionado anteriormente, impide que los huecos puedan atravesar la distancia que los
separa del contacto Schottky 7.11. Dichos huecos se acumulan irremediablemente en
la intercara entre la capa espaciadora de GaAs (SL) y la superred, modificando la
neutralidad local del semiconductor. Esto es as´ı debido a que los fotones incidentes
son de una energ´ıa inferior a la banda prohibida de la superred y por tanto toda la
generacio´n de portadores tiene lugar en la capa activa. Estos huecos lo´gicamente no
pueden permanecer indefinidamente acumulados y el equilibrio se alcanza porque
parte de ellos recombinan radiativa y no radiativamente. Mientras que la recom-
binacio´n radiativa dara´ lugar a sen˜ales de fotoluminiscencia que estudiaremos ma´s
adelante, los huecos que recombinan no radiativamente tienen un efecto beneficioso
para nuestros fines. La presencia de una zona de agotamiento con impurezas acep-
toras ionizadas es la responsable de que el comportamiento de la muestra QR2 sea
ano´malo respecto a lo visto en las otras dos muestras. Sin embargo, la gran cantidad
de huecos fotogenerados es capaz de renormalizar la situacio´n neutralizando dichas
impurezas en la zona activa a bajas temperaturas. A esto hay que an˜adir que dichos
huecos acumulados son capaces de apantallar ele´ctricamente la configuracio´n elec-
trosta´tica presente en la superficie (intercara p-Schottky), lo cual au´n redunda ma´s
en la normalizacio´n de la situacio´n8 [fig. 7.11].
El resultado combinado de estos procesos es que ahora s´ı que son claramente
visibles las resonancias asociadas a los niveles electro´nicos de nuestras nanoestruc-
8Este efecto es parecido al que gobierna la acumulacio´n de carga en un dispositivo MOS, tal y
como fue´ descrito al discutir el funcionamiento de una CCD [pa´g. 48].
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Figura 7.11: El mecanismo que explica la sen˜al de fotocorriente en la muestra QR2 se ha esque-
matizado en este diagrama. Mientras que los electrones fotogenerados son capaces de alcanzar el
contacto o´hmico, los correspondientes huecos se acumulan en la vecindad de la superred dando
lugar a un gas bidimensional de huecos (2DHG). Esto produce un doble efecto de neutralizacio´n y
apantallamiento que permite que las resonancias asociadas a las nanoestructuras sean observadas.
Los perfiles esquema´ticos de las bandas de energ´ıa antes y despues del apantallamiento se muestran
en l´ınea continua y discont´ınua, respectivamente.
turas. Tal y como se ve en la figura 7.10 la sen˜al de fotocorriente contiene los picos
esperados en la zona de 0 V asociados a la transferencia de carga resonante entre
el contacto o´hmico y los anillos [fig. 7.7(a)]. Tambie´n ahora es claramente visible el
ma´ximo, ahora pronunciado, asociado a la WL a ∼ 1 V. Por encima de dicho volta-
je, un ma´ximo de la fotocorriente a ∼ 1.7 V podr´ıa ser debido al gas de electrones
bidimensional asociado a los pozos cua´nticos de GaAs que forman la capa activa, si
bien su importancia no es primordial para esta discusio´n. Dado que el acoplamiento
ahora no es de tipo capacitivo9, la sen˜al detectada en la zona de las nanoestructu-
9Recordemos que estas medidas se realizan con deteccio´n sensible a la fase y φ = 0o, en este
caso.
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ras es proporcional a la tasa de recombinacio´n de los portadores confinados en las
mismas. Esto explica la dependencia observada con la densidad de excitacio´n. Al
aumentar la potencia, los niveles de ma´s baja energ´ıa no son capaces de vaciarse
completamente por recombinacio´n radiativa o no radiativa y ello provoca el efecto
de saturacio´n del nivel fundamental que se observa en la figura 7.10 y que se conoce
habitualmente como band-filling.
Figura 7.12: Espectro de fotocorriente en funcio´n de la energ´ıa de excitacio´n de la luz y diagrama
de bandas en la direccio´n de crecimiento de la muestra QR2 polarizada inversamente. El dia´metro
del a´rea iluminada en este caso es ∼ 1 µm, lo que explica la anchura reducida de las resonancias
observadas.
Se puede obtener ma´s informacio´n sobre el perfil de dopado en la muestra, estu-
diando la fotocorriente en polarizacio´n inversa en funcio´n de la energ´ıa de excitacio´n.
A tal fin, se ha utilizado el la´ser de Ti-Zafiro para sintonizar la longitud de onda de
manera continua en el rango 810-950 nm, mientras se monitorizaba la fotocorriente
con Vg = −1.75 V. Como se ha dicho, para este voltaje, el dispositivo se comporta
como un fotodiodo y, por tanto, la sen˜al de fotocorriente en la muestra reflejara´ la
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respuesta espectral dependiente de la densidad de estados a cada energ´ıa. La figura
7.12 muestra el espectro obtenido, junto a un pequen˜o diagrama con las transicio-
nes detectadas dibujadas sobre el perfil de las bandas de conduccio´n y de valencia.
Por debajo de la transicio´n fundamental de la barrera de GaAs (energ´ıa a la que
se obtuvieron los espectros de fotocorriente de la figura 7.10), se observan dos picos
denotados como A1 y A2. No cabe ninguna duda despue´s de la discusio´n llevada a
cabo que dichos picos esta´n asociados a niveles de impureza aceptores de la banda
de valencia que contribuyen a la sen˜al de fotocorriente a trave´s de transiciones en-
tre electrones libres y huecos ligados a esas impurezas. Tomando como referencia la
banda prohibida del GaAs a baja temperatura Eg(GaAs) = 1.515 eV, dichos niveles
se encuentran separados de e´ste, 40 y 52 meV, respectivamente. Estas energ´ıas de
ionizacio´n son compatibles con un dopado tipo p por Si (EA ∼ 34.5 meV), para A1,
y un dopado asociado a vacante sin identificar para A2, pero que resulta menos im-
portante que el primero dada su intensidad. Esto nos permite finalmente identificar
la fuente de dopado residual en nuestra ca´mara de reaccio´n, habida cuenta de que
el Si ha sido utilizado para dopar la zona n+ del dispositivo. El hecho de que los
niveles aceptores de Ge y Cd en GaAs se encuentren tambie´n en torno a 35 meV
es menos significativo, dada la remota probabilidad que tienen dichos elementos de
incorporarse a la ca´mara de crecimiento [105].
El resto de las transiciones observadas en la figura 7.12 corresponden a la absor-
cio´n inter-banda en la WL y la transicio´n electro´n-aceptor neutro, A1’, que involucra
electrones confinados en la misma. Por debajo de esta transicio´n, la sen˜al de foto-
corriente aumenta paulatinamente debido a la absorcio´n en las cajas cua´nticas, no
observandose una estructura apreciable en las condiciones de este experimento.
7.4. Caracterizacio´n electroo´ptica macrosco´pica II:
PL
Finalizaremos este cap´ıtulo mostrando los resultados obtenidos en experimentos
de fotoluminiscencia convencional (no microsco´pica) en la muestra QR2. Las mues-
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Figura 7.13: Espectros de fotoluminiscencia en funcio´n del voltaje externo aplicado en la muestra
QR2.
tras QD1 y QR1 no aparecen en esta revisio´n pues dicha caracterizacio´n no se llevo´ a
cabo en el laboratorio del Prof. K. Karrai en Munich donde las mismas fueron estu-
diadas. Respecto a la muestra QR2, la experiencia se realizo´ con excitacio´n la´ser a
815 nm y colectando la luz emitida en un a´rea de dia´metro ∼ 40 µm en el interior del
contacto Schottky semitransparente. La luz dispersada por un espectro´metro doble
de 0.3 m (×2) es detectada por un fotomultiplicador refrigerado con fotoca´todo tipo
S1. En estas condiciones, y tal y como se describio´ en el apartado anterior, la luz
incidente es absorbida totalmente en las inmediaciones de la zona activa, producien-
do los mismos efectos, discutidos previamente, en relacio´n al perfil de las bandas de
energ´ıa. De esta manera, el efecto de un campo ele´ctrico externo sobre la emisio´n se
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puede analizar y correlacionar con los resultados ya conocidos.
A tal fin, la figura 7.13 muestra los espectros de fotoluminiscencia obtenidos en
la muestra QR2 a baja temperatura y diferentes voltajes aplicados. En primer lugar,
observamos que el efecto del campo es muy diferente segu´n la regio´n del espectro
considerada. En cada espectro representado, dos bandas de emisio´n, centradas en
1.425 eV y 1.19 eV, dominan la emisio´n a altas y bajas energ´ıas, respectivamen-
te. La anchura, posicio´n e intensidad de dichas bandas no var´ıa en absoluto por la
aplicacio´n de un campo ele´ctrico externo. Por el contrario, la sen˜al de fotoluminis-
cencia comprendida entre dichas bandas, depende fuertemente del voltaje aplicado
pudiendo observarse hasta tres picos a ∼ 1.35 eV, ∼ 1.33 eV y ∼ 1.30 eV para
Vg = +0.5 V. Aunque la anchura de estos picos es pra´cticamente constante e igual
a unos ∼ 25 meV (FWHM), el ma´ximo de cada uno se desplaza al variar el campo
inverso aplicado al dispositivo. Igualmente, la intensidad relativa de unos y otros
cambia cuando el voltaje externo lo hace.
La transicio´n fundamental inter-banda de anillos cua´nticos autoensamblados de
InAs/GaAs de caracter´ısticas similares se ha determinado experimentalmente de
manera independiente y resulta ser igual a Es−s ∼ 1.3 eV [61, 74]. Por tanto, las
resonancias observadas a dicha energ´ıa las atribuiremos a la recombinacio´n radiativa
de excitones confinados en nuestras cajas cua´nticas y provenientes de los pares elec-
tro´n-hueco fotogenerados en la capa activa. La presencia de las otras dos bandas, sin
embargo, es ine´dita en este tipo de muestras y en consecuencia, hemos de atribuirla
a un origen extr´ınseco y caracter´ıstico de nuestra muestra particular. Basa´ndonos
en la investigacio´n llevada a cabo, parece razonable suponer que dichas bandas se
deben a la presencia de impurezas aceptoras en el borde de la banda de valencia.
La recombinacio´n radiativa de excitones ligados a impurezas neutras o ionizadas,
o de pares electro´n-hueco en las diversas combinaciones posibles para cada portador
ligado o libre, son un feno´meno utilizado universalmente para la caracterizacio´n
y evaluacio´n de la calidad de muestras semiconductoras de todo tipo. En nuestro
caso, habida cuenta de que dichas impurezas esta´n presentes en concentraciones
de hasta ∼ 1 × 1017 cm−3 en la regio´n activa, es obvio que buena parte de la luz
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emitida por la muestra esta´ asociada a este tipo de recombinacio´n. Sin embargo,
ello no resta intere´s a los resultados que se puedan derivar al respecto, dada la
escasa informacio´n disponible sobre los mecanismos de relajacio´n y recombinacio´n
en nanoestructuras cua´nticas eventualmente dopadas. Por ejemplo, si consideramos
el caso de un excito´n confinado en una nanoestructura y sometido al potencial
de la impureza, la situacio´n puede diferir sustancialmente de la misma situacio´n en
muestras en volumen o de confinamiento bidimensional. En particular, tal y como se
ha deducido en la seccio´n anterior, es de esperar que la mayor parte de las impurezas
se hallen neutralizadas. En estas condiciones, el complejo (X,A0) se puede considerar
en muchos aspectos ana´logo a una mole´cula de hidro´geno H2. El cociente entre la
energ´ıa de enlace del excito´n, EX , y la de ligadura de e´ste con la impureza, EX−A0 ,
depende del ratio entre las masas efectivas de electrones y huecos pesados[5]. De
ello deducimos que EX−A0 ha de depender del potencial de confinamiento 3D que
actu´a sobre el excito´n, as´ı como de si se trata de un excito´n neutro o cargado. Estos
efectos sin embargo, no pueden ser observados en un experimento de PL donde el
ensanchamiento inhomoge´neo es elevado. La energ´ıa de enlace Eb(A
0, X) medida
en capas epitaxiales de InAs a baja temperatura es < 3 meV, la estructura fina
asociada al complejo excito´nico es de pocos cientos de µeV. Estos efectos no pueden
ser observados en la PL de la figura 7.13, y de hecho so´lo son claramente resueltos a
1.4 K en las capas epitaxiales mencionadas [124], pero cabe esperar que sean visibles
si el ensanchamiento inhomo´geneo es suprimido. Lo que s´ı es evidente en los espectros
de la figura 7.13 es la contribucio´n de las transiciones entre electrones confinados en
nanoestructuras y huecos ligados a impureza (e,A0). La banda de emisio´n centrada
en 1.19 eV tiene su origen en dichas transiciones electro´n-aceptor, y constituye el
66% del total de la emisio´n integrada en estas condiciones. Ello compromete la
eficiencia cua´ntica de la emisio´n asociada a las nanoestructuras como vamos a ver en
los siguientes cap´ıtulos. De igual manera, la banda a 1.425 eV se debe a transiciones
ana´logas en las que intervienen electrones de la barrera de GaAs.
A fin de investigar con ma´s detalle los efectos producidos por el campo ele´ctrico
en la zona donde la emisio´n esta´ asociada a recombinacio´n excito´nica en las nanoes-
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tructuras (electro´n y hueco localizados), el experimento se ha repetido utilizando un
fotomultiplicador de InGaAs:Cs optimizado para el contaje de fotones10[sec. 3.2.3].
La respuesta espectral del mismo no es suficiente para registrar la banda a 1.19
eV, pero a cambio la relacio´n sen˜al-ruido mejora considerablemente. La figura 7.14
muestra los diferentes espectros medidos en estas condiciones.
En dicha figura, los espectros de PL pueden ser comparados con el espectro de
fotocorriente del panel superior adquirido en las mismas condiciones. Podemos ob-
servar entonces que las bandas de emisio´n asociadas a las nanoestructuras sufren los
mayores cambios en la regio´n de voltaje entre -0.5 y 0.5 V, justo donde ocurren los
procesos de transferencia de carga segu´n el espectro de PC. Por encima de 0.75 V,
el nivel de Fermi se alinea con la WL y los electrones son inyectados en la misma
por efecto tu´nel desde el contacto o´hmico posterior. Por debajo de -0.75 V, el nivel
de Fermi se haya a energ´ıas inferiores al estado fundamental de los electrones en la
banda de conduccio´n y la sen˜al de fotocorriente proviene de electrones fotogenerados
en la barrera que son arrastrados hacia el contacto o´hmico por el campo ele´ctrico.
Entre estos dos voltajes, las nanoestructuras se pueden cargar con electrones adi-
cionales que penetran desde el contaco o´hmico cuando el nivel de Fermi atraviesa
un estado confinado dado. Se observan hasta tres picos entre 1.275 eV y 1.375 eV
en los espectros de PL de las figuras 7.13 y 7.14(b) . Dichos picos cambian de in-
tensidad relativa al variar el voltaje en dicha regio´n. Partiendo del espectro a -0.75
V, en la figura 7.14 vemos que el pico a 1.3 eV domina la emisio´n en este caso. A la
derecha del mismo, un hombro a 1.32 eV y un pequen˜o pico a 1.35 eV completan la
luminiscencia a dicho voltaje. Si disminuimos el voltaje inverso aplicado, la banda
a 1.32 eV cobra importancia paulatinamente y domina el espectro de PL cuando el
voltaje es -0.125 V. A dicho voltaje, el espectro de fotocorriente de la figura 7.13(a)
acaba de pasar por un ma´ximo que asumiremos que corresponde al alineamiento del
nivel de Fermi con el primer estado excitado de la mayor´ıa de las nanoestructuras.
10Las densidades de excitacio´n a lo largo de todo este trabajo son lo suficientemente bajas como
para prevenir corrientes en el dispositivo que puedan hacer peligrar su integridad, especialmente
cr´ıticas en este caso debido al elevado dopado residual.
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Figura 7.14: Espectros de fotoluminiscencia a baja temperatura para diferentes voltajes aplicados
en la muestra QR2. Las l´ıneas entre los espectros son una gu´ıa visual que sen˜alan de manera
aproximada la posicio´n de los ma´ximos de diferentes picos a cada voltaje. El panel superior recoge
un espectro de fotocorriente adquirido en las mismas condiciones de excitacio´n.
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En esta situacio´n, tanto el estado fundamental, como el primer estado excitado de la
banda de conduccio´n, se hayan en promedio ocupados simulta´neamente. Lo mismo
ocurre cuando el voltaje supera el segundo ma´ximo del espectro de fotocorriente
para Vg = 0.25 V y nuevos electrones ocupan los niveles superiores disponibles en
la banda de conduccio´n. Justo para ese voltaje, el ma´ximo del espectro de fotolumi-
niscencia se desplaza hacia altas energ´ıas y ocurre a 1.35 eV. Como es de esperar,
la situacio´n a partir de ah´ı no cambia sustancialmente, como tampoco lo hace para
voltajes menores de -0.75 V, pues la distribucio´n de carga en las nanoestructuras es
constante en ambos casos.
Uno ha de preguntarse en este punto, que tipo de complejos excito´nicos dan lugar
a los diferentes picos recien descritos. Existen varias posibilidades dependiendo del
estado de ocupacio´n de la banda de valencia. Si en promedio el nu´mero de huecos es
igual a 1, las resonancias se hallara´n asociadas a excitones cargados negativamente o
neutros (X0, X1−,. . . ), segu´n el rango de voltaje considerado. Si el nu´mero de huecos
es mayor que uno, la formacio´n de complejos excito´nicos de orden superior tales como
biexcitones, biexcitones cargados, etc. . . ha de ser contemplada (2X0, 2X1−,. . . ). Una
tercera posibilidad, debida a la elevada ocupacio´n de la banda de conduccio´n, es
la recombinacio´n asociada a transiciones inter-banda con participacio´n de estados
excitados (s-s, s-p, p-p. . . ).
Comenzando por la primera posibilidad, o de excitones cargados negativamente,
la energ´ıa de repulsio´n coulombiana, Essc ∼25 meV, tal y como fue calculada a la
vista de los experimentos de C-V en la muestra QD1 no tiene en cuenta la atraccio´n
electro´n-hueco presente en el experimento de PL. Como veremos en el siguiente
cap´ıtulo, cuando e´sta es considerada, debido al dominio de los te´rminos atractivos
sobre los repulsivos en este caso, el excito´n cargado con uno o ma´s electrones es un
complejo ligado que tiene una energ´ıa de enlace del orden de ∼ −5 meV [74, 101].
Es improbable entonces que excitones cargados negativamente recombinando en su
estado fundamental den lugar a un desplazamiento hacia altas energ´ıas de la PL
como el observado. Lo mismo cabe decir de la recombinacio´n biexcito´nica, que es
bien conocido que, en general, produce un desplazamiento hacia bajas energ´ıas y que
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en este sistema particular ha sido determinada en ∼ −2 meV [100]. Adema´s, esta
posibilidad puede ser descartada dada la reducida densidad de potencia empleada
que asegura que en promedio so´lo un hueco va a ser capturado en la nanoestructura
en el tiempo de recombinacio´n radiativa.
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Figura 7.15: Espectros de absorcio´n a baja temperatura de las muestras QR1 y QD1. Las diferentes
transiciones o´pticas inter-banda han sido etiquetadas en funcio´n de si involucran o no estados
excitados de la banda de valencia. Datos por cortes´ıa del Dr. Khaled Karrai (LMU Universita¨t,
Munich).
Por tanto, so´lo nos queda contemplar la recombinacio´n radiativa asociada a tran-
siciones de orden superior al fundamental y cuya separacio´n energe´tica sea compati-
ble con lo observado en PL. A tal fin, podemos incluir aqu´ı los espectros de absorcio´n
de las muestras QR1 y QD1 realizados independientemente por H. Pettersson et al
[125]. En la figura 7.15 se observan sendos espectros de absorcio´n a baja temperatura
junto a un pequen˜o diagrama de bandas con las transiciones relativas a la muestra
QR1. Repitiendo el experimento de transmisio´n en funcio´n del campo magne´tico ex-
terno, se ha podido demostrar que los estados excitados del espectro de absorcio´n de
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la muestra que contiene anillos, no muestran una simetr´ıa claramente tipo p como si
lo hacen los correpondientes a la muestra con puntos cua´nticos. Ello parece indicar
que las resonancias observadas en la figura 7.15(a) tienen una componente impor-
tante asociada a transiciones entre el estado fundamental de la banda de valencia y
los diferentes estados de la banda de conduccio´n dados por el confinamiento lateral,
tal y como se ha representado en el diagrama de dicha figura. La estructura fina de
cada estado asociada a la interaccio´n coulombiana y de intercambio queda reflejada
en el mismo diagrama, y so´lo contribuyen a la anchura de cada pico pues no tienen
el signo ni magnitud necesarios para explicar la separacio´n existente entre los mis-
mos como se ha comentado anteriormente. Dicho esto, el origen de las resonancias
observadas en el experimento de fotoluminiscencia queda igualmente claro. El hecho
de que la PL se realice a baja potencia, la separacio´n y posicio´n de los picos y la
correlacio´n con los experimentos de fotocorriente y absorcio´n dejan pocas dudas al
respecto. Asumiremos por tanto que los tres ma´ximos observados en la banda de PL
corresponden a transiciones entre subbandas diferentes del confinamiento lateral de
nuestras cajas cua´nticas. En el siguiente cap´ıtulo obtendremos nuevas evidencias a
este respecto.
Antes de finalizar, au´n podemos comentar otro hecho que hemos pasado por alto.
En la discusio´n, no se ha mencionado la posibilidad de que familias de anillos de
diferentes taman˜os contribuyan a la sen˜al de fotoluminiscencia exactamente a las
energ´ıas de las resonancias observadas. Sin embargo, el comportamiento de la inten-
sidad integrada de la banda de emisio´n descarta dicha posibilidad. En contraposicio´n
a lo observado en la muestra estudiada en la seccio´n 4.2, no se observa en esta mues-
tra un cambio apreciable de la intensidad integrada, siendo constante dentro de un
15% al variar el voltaje aplicado en todo el rango. Esto no podr´ıa ser as´ı en caso
de que familias de anillos de diferente taman˜o se incorporasen sucesivamente a la
banda de emisio´n. En dicho caso, o bien la intensidad integrada aumentar´ıa paulati-
namente y de manera aditiva con el nu´mero de cajas que contribuyen a la emisio´n,
o bien hemos de suponer que los portadores de carga son transferidos eficientemente
de unas cajas a otras. Dado que este efecto de tu´nel lateral es altamente improba-
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ble en nuestra configuracio´n de campo ele´ctrico vertical y baja densidad superficial,
conclu´ımos que la dina´mica observada corresponde a una redistribucio´n de la fuerza
de oscilador entre las diferentes transiciones inter-banda de un mismo anillo, siendo
constante el nu´mero total de excitones, como tambie´n el nu´mero promedio de huecos
fotogenerados por la radiacio´n incidente a potencia constante.
El resultado al que hemos llegado, aclara tambie´n la verdadera naturaleza de la
intensa sen˜al de fotocorriente detectada en esta muestra y estudiada en la seccio´n
anterior. Toda vez que el nivel de Fermi se alinea con un nivel excitado de la banda
de conduccio´n, nuevos electrones penetran en la nanoestructura y por lo que hemos
visto recombinan radiativamente e inmediatamente con el nivel fundamental de la
banda de valencia. La desaparicio´n de electrones por este mecanismo, provoca un
ma´ximo en la sen˜al de fotocorriente que es en consecuencia detectado a esa energ´ıa.
El comportamiento de la fotocorriente con la densidad de excitacio´n es un fiel reflejo
del efecto de band-filling en dichos estados.
En conclusio´n, a la vista del resultado de diferentes experimentos, hemos identi-
ficado distintas transiciones o´pticas inter-banda y las hemos asociado a la estructura
de la banda de conduccio´n de anillos cua´nticos autoensamblados de InAs. Sin em-
bargo, conceptualmente parece dificil de conciliar la observacio´n de transiciones aso-
ciadas a estados excitados en presencia de un canal de ma´s baja energ´ıa no saturado.
En el re´gimen de confinamiento de´bil, tal y como fue introducido en la seccio´n 5.5,
varios electrones y un hueco confinados en la misma nanoestructura se hallan fuer-
temente correlacionados por las interacciones de Coulomb, y deber´ıan recombinar
radiativamente en el estado fundamental generando un foto´n de energ´ıa ligeramente
menor que la del excito´n neutro. Alternativamente, en el re´gimen de confinamiento
fuerte, electrones y huecos se hayan so´lo ligeramente perturbados por las interaccio-
nes, varios canales de desintegracio´n radiativa son posibles con probabilidad dada
por la fuerza de oscilador de cada uno. La redistribucio´n de la fuerza de oscilador
entre las diferentes transiciones identificadas en el espectro de PL, es consistente con
la existencia de dos canales con fuerza de oscilador similar pero modulada por la
aplicacion del campo ele´ctrico externo. Dicha modulacio´n corresponde a la presencia
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de electrones en exceso en el interior de la nanoestructura que llenan completamen-
te los estados de baja energ´ıa en la banda de conduccio´n. Una fuerza de oscilador
elevada para transiciones inter-banda entre niveles excitados es necesaria para que
la emisio´n radiativa de e´stos sea apreciable. El experimento de transmisio´n de la
figura 7.15 corrobora dicha interpretacio´n pues sugiere similares intensidades para
unas y otras transiciones. Concluimos por tanto que el comportamiento observado
se debe al fuerte confinamiento de electrones y huecos en nuestras nanoestructuras.
A la vista de este resultado, las energ´ıas de la interaccio´n directa y de intercambio
de Coulomb podra´n ser analizadas con los modelos perturbativos introducidos en
la seccio´n 5.4, tal y como veremos en el estudio microsco´pico de las muestras que
mostraremos a continuacio´n.
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Cap´ıtulo 8
Espectroscop´ıa o´ptica de emisio´n
de nanoestructuras cua´nticas
aisladas: µPL y µPLE
En los cap´ıtulos anteriores hemos visto el considerable esfuerzo que hay que rea-
lizar para, primero fabricar, y luego caracterizar, muestras y dispositivos que con-
tengan nanoestructuras cua´nticas autoensambladas de alta calidad. En este cap´ıtulo
y el siguiente, llevaremos un poco ma´s alla´ el grado de complejidad de los experi-
mentos a fin de analizar las propiedades individuales de tales nanoestructuras. Para
lograrlo, e´stas sera´n analizadas con la ayuda del microscopio confocal de fibra o´ptica
descrito en el cap´ıtulo 4, a baja temperatura (4 K), y por medio de diferentes expe-
rimentos de espectroscop´ıa o´ptica. En el caso de la espectroscop´ıa de emisio´n, la luz
emitida ha de ser detectada mediante un detector multicanal de alta sensibilidad y
bajo ruido, tal y como quedo´ claro en el cap´ıtulo 3. Esto restringe dicho estudio a
las muestras QR1 y QR2, pues son las u´nicas que emiten luz en el rango adecuado
para las ca´maras CCD refrigeradas de altas prestaciones disponibles en el mercado.
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8.1. Fotoluminiscencia de cajas cua´nticas aisladas
de InAs
8.1.1. Resolucio´n espacial y propiedades individuales de ca-
jas cua´nticas de InAs
Para llevar a cabo la experiencia de fotoluminiscencia, la cabeza confocal del
microscopio, que contiene la muestra, el sistema de posicionamiento y el objetivo, es
introducida en un criostato de inmersio´n de Helio l´ıquido montado sobre un soporte
antivibratorio. El ajuste del microscopio a temperatura ambiente incluye la optimi-
zacio´n de la distancia entre la superficie de la muestra y el objetivo a fin de cumplir
la condicio´n de foco, y la colocacio´n del punto de iluminacio´n sobre el contacto
Schottky semitransparente deseado. La inspeccio´n visual, la sen˜al de fotocorriente
a temperatura ambiente del dispositivo y el contraste dado por el seccionamiento
o´ptico axial del microscopio se emplean para realizar dicha tarea. Una vez introdu-
cido el microscopio en el criostato, el gradiente de temperatura existente modifica
las distancias relativas debido al diferente coeficiente de dilatacio´n de los materiales
empleados, por tanto, ulteriores ajustes se han de llevar a cabo hasta alcanzar la
temperatura de trabajo (4.2 K). En esta situacio´n el punto de foco es estable sobre la
muestra, como tambie´n lo es la distancia axial, y la caracterizacio´n puede realizarse
sobre un a´rea limitada so´lo por la resolucio´n del microscopio confocal.
Para una longitud de onda de 830 y 950 nm, la resolucio´n lateral del objetivo en
ausencia de aberraciones viene dada por el criterio de Rayleigh y la ecuacio´n (A.14),
y resulta wAiry =784 nm y wAiry =876 nm, respectivamente. Aqu´ı, NA=0.65 es la
apertura nume´rica del objetivo, y todav´ıa un factor
√
2 puede ser aplicado a dichos
valores para dar cuenta de la ganancia neta ma´xima de nuestro montaje confocal
de fibra o´ptica1 [pa´g. 30]. Respecto a la resolucio´n axial, la ecuacio´n (A.15) nos
permite calcular la profundidad de foco de un objetivo como d = zAiry/4 resultando
de 1.9 a 2.3 µm en el rango de longitudes de onda considerado. Sin embargo, en
1Se opta por no aplicar dicho factor dado que el objetivo no se haya corregido croma´ticamente.
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este caso la ganancia de resolucio´n axial asociada al estenope formado por el nu´cleo
de la fibra s´ı que ha de ser tenido en cuenta. El objetivo de microscopio utilizado
se haya optimizado para ma´xima transmisio´n y mı´nima aberracio´n a 950 nm. En
estas condiciones, la magnificacio´n del objetivo sobre el plano de la fibra es tal que
el modo fundamental de la misma se haya perfectamente acoplado. Tomando las
ecuaciones (3.22) y (3.19) y sustituyendo el valor de la apertura nume´rica de la fibra
y V ∼2.405 (fibra monomodo), se puede calcular el radio del modo fundamental y
consecuentemente del estenope. El resultado es que r0 ∼2.2 µm, o vp ∼1.7 u.o., y de
la figura 3.5 se puede extraer el valor de u1/2 que corresponde a la resolucio´n axial
confocal. El resultado es ∼215 nm y da cuenta de la tremenda ganancia en te´rminos
de profundidad de foco obtenida por el seccionamiento o´ptico, pero tambie´n de la
sensibilidad de la sen˜al que cabe esperar de cualquier desplazamiento axial de la
muestra.
La fibra monomodo utilizada en la experiencia de fotoluminiscencia esta´ opti-
mizada para operar a 950 nm cumpliendose la condicio´n monomodo entre 770 nm
y 1020 nm aproximadamente. En dicho rango, sin embargo, la resolucio´n lateral no
es constante, debido a que el objetivo no es acroma´tico, y se esperan desviaciones
importantes en el dia´metro de la PSF de excitacio´n y coleccio´n, si e´stas se encuen-
tran alejadas. Ma´s importante es la variacio´n de la distancia focal, f , debida a la
cromaticidad del objetivo. El efecto de seccionamiento o´ptico descrito provoca que
optimizando f a una longitud de onda dada, la luz emitida desde la regio´n activa
(∼ 500 nm de espesor) a esa longitud de onda y colectada por el objetivo (ec. (3.13))
penetrara´ en su mayor parte en la fibra, pero dicha eficiencia disminuira´ ra´pidamen-
te para longitudes de onda moderadamente alejadas de la de optimizacio´n. Esto
restringe el rango de longitudes de onda u´til, tanto en excitacio´n como en coleccio´n,
para un acoplamiento o´ptimo del microscopio.
Otra consideracio´n importante es el ca´lculo y medida de la densidad de poten-
cia presente en el punto focalizado para un nivel de iluminacio´n dado en la pupila
de entrada del objetivo. Dicha magnitud se puede calcular a partir de la expresio´n
(3.14). En nuestro montaje confocal (ver diagrama en la figura 8.1), parte de la luz
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Figura 8.1: Curvas de calibracio´n del sistema divisor de fibra+objetivo obtenidas variando la lon-
gitud de onda del la´ser de Ti-Zafiro acoplado al puerto I1 y aplicando la ecuacio´n (3.14).
la´ser enviada hacia la fibra que desciende hasta el objetivo, (O1), es desviada por
un divisor de fibra hacia un medidor de potencia calibrado (O2). Ello nos permite,
conocido el factor de acoplamiento, γ, en funcio´n de la longitud de onda, medir la
densidad de potencia aproximada aplicada a la muestra de manera simulta´nea con
la adquisicio´n. En la figura 8.1(a) se ha representado la curva de conversio´n entre
la potencia transmitida a trave´s del puerto de fibra O2 y la densidad de potencia
correspondiente sobre la muestra2. El divisor de fibra en si mismo tiene una respues-
2En dicho ca´lculo, la transmisio´n del objetivo, T , se ha considerado plana e igual a 1 en todo
el rango de longitudes de onda cubierto.
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ta espectral no despreciable como muestra la figura 8.1(b). La divisio´n de potencia
so´lo es al 50% para λ = 845 nm. Por debajo de esta longitud de onda la conexio´n
directa (I1-O1) es ma´s eficiente, mientras que para longitudes de onda superiores lo
es la conexio´n cruzada (I2-O1). A la vista del resultado, se deduce que la configura-
cio´n o´ptima para la experiencia de fotoluminiscencia es la que muestra el diagrama
insertado en dicha figura.
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Figura 8.2: Espectros de micro-fotoluminiscencia a baja temperatura obtenidos en puntos diferentes
de las muestras QR1 y QR2. La distribucio´n y nu´mero de picos depende de la posicio´n, tal y como
corresponde a la emisio´n de nanoestructuras cua´nticas individuales.
Calculada la resolucio´n del microscopio, y conocida la densidad superficial de
nuestras muestras, podemos estimar el nu´mero promedio de cajas cua´nticas presen-
tes en el a´rea iluminada. Por ejemplo, tomando la muestra QR1 con una densidad
de 5×109 cm−2, el resultado es que hasta 30 cajas cua´nticas pueden estar presentes
en un a´rea de wAiry =876 nm de dia´metro. Sin embargo, por un lado, no cabe espe-
rar que la muestra sea homoge´nea a dicho nivel de magnificacio´n y adema´s, debido
al ensanchamiento inhomoge´neo de la emisio´n, dichas cajas cua´nticas individuales
emitira´n a diferentes energ´ıas. Ello nos permite discriminar espectralmente la emi-
sio´n de diferentes cajas cua´nticas a la vez que implica que el nu´mero de resonancias
observadas en el espectro de fotoluminiscencia debe depender del rango de energ´ıa y
de la posicio´n3 [fig. 8.2]. A la vista de los espectros de la figura 8.2 queda demostrado
3Una prueba inequ´ıvoca de su caracter localizado y por tanto del origen de las mismas asociado
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que disponemos de una herramienta para investigar la emisio´n de cajas cua´nticas
aisladas de InAs a baja temperatura.
8.1.2. Resolucio´n espectral y propiedades individuales de
cajas cua´nticas de InAs
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Figura 8.3: Dos ejemplos de ajuste lorentziano en dos resonancias excito´nicas de las muestras QR1
y QR2. La anchura de l´ınea esta´ limitada por la resolucio´n espectral del sistema de deteccio´n.
De manera general, la anchura observada en los espectros de µPL responde a la
resolucio´n espectral de nuestro sistema de deteccio´n formado por espectro´metro y
ca´mara CCD (∼ 150 µeV). Desviaciones sustanciales respecto a esta regla general
(hacia mayores anchuras, obviamente), habra´ que atribuirlas a propiedades intr´ınse-
cas de las resonancias observadas. La anchura de l´ınea homoge´nea de emisio´n de una
transicio´n o´ptica entre dos niveles discretos dados, es la de una curva lorentziana
dada por la ecuacio´n:
L(E0,Γ) = C
Γ
4(E − E0)2 + Γ2 (8.1)
donde Γ corresponde a la anchura total a media altura de una lorentziana centrada
en E0 y amplitud ma´xima C/Γ. El valor de la constante C depende, entre otros, de
la fuerza de oscilador de la transicio´n, y sera´ analizada con ma´s detalle en el cap´ıtulo
9. Respecto a la anchura, sabemos que e´sta va a depender de la coherencia y vida
a las nanoestructuras autoensambladas.
8.1 µPL de cajas cua´nticas aisladas de InAs 153
media del estado particular segu´n la ecuacio´n introducida en el cap´ıtulo 2:
Γ = Γr + Γnr + 2γxd (8.2)
donde γxd da cuenta de aquellos procesos que afectan a la coherencia del estado, pero
no a su tiempo de vida [4]. Despreciando el te´rmino de desfase puro4, γxd, dos son las
fuentes de ensanchamiento de la l´ınea homoge´nea de una resonancia dada. Por un
lado, Γr da cuenta de la componente radiativa de la anchura de l´ınea. Para excitones
libres en su estado fundamental, se sabe que los tiempos de vida radiativos son del
orden de 800 ps a 1.2 ns. Esto nos arroja una anchura debida so´lo a decaimiento por
radiacio´n de Γr = ~/τr < 1 µeV. Es obvio que para llegar a detectar e´stas anchuras
de l´ınea nuestro espectro´metro es poco adecuado. En el caso de que el tiempo de
vida del estado no se halle tan so´lo limitado por radiacio´n, varios mecanismos no
radiativos competira´n en la relajacio´n de la energ´ıa. La contribucio´n de Γnr puede
aumentar la anchura de l´ınea del estado hasta varias decenas o cientos de µeV. Dichos
mecanismos son mu´ltiples, incluyendo la relajacio´n por interaccio´n electro´n-fono´n,
electro´n-electro´n, spin-nu´cleo, o electro´n-plasmo´n, aunque no todos son aplicables en
cada caso particular [23]. No obstante, para que dicho ensanchamiento sea observable
en una emisio´n radiativa, debe ocurrir que el estado inicial decaiga radiativamente en
un estado final excitado. El decaimiento no radiativo del estado final introduce una
incertidumbre en la energ´ıa de la transicio´n radiativa, que puede as´ı ser monitorizada.
Este tipo de convolucio´n, pero a la inversa, es la que se realiza en un experimento de
PLE, donde el estado excitado primero relaja su energ´ıa no radiativamente y luego
un foto´n es emitido desde el estado fundamental.
4Esta aproximacio´n esta´ justificada en nanoestructuras cua´nticas a baja potencia pero no en
pozos cua´nticos como ha sido recientemente sugerido por Guest et al [27]. Una pequen˜a componente
de desfase puro no afecta de todas maneras a nuestra descripcio´n cualitativa por el momento.
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8.1.3. Estudio general de la µPL en funcio´n del campo ele´ctri-
co
Como ya sabemos, las nanoestructuras contempladas en este trabajo de investi-
gacio´n se encuentran en la zona activa de un dispositivo Schottky o de efecto campo.
Esto nos permite estudiar los efectos de la aplicacio´n de un campo ele´ctrico externo
producidos sobre las propiedades o´pticas y electro´nicas de las nanoestructuras. A
fin de poder comparar los resultados obtenidos en las muestras QR1 y QR2, y los
de e´stas con resultados anteriores que aparecen en la literatura, se han corregido
los espectros correspondientes a la muestra QR2, eliminando la contribucio´n debida
a recombinacio´n ligada a impurezas u otras contribuciones extr´ınsecas asociadas al
dispositivo experimental y descritas en el ape´ndice B.
En la figura 8.4 se ha representado en diversas vistas la µPL de la muestra QR2
a baja temperatura en funcio´n del voltaje aplicado. De estos espectros se pueden
extraer las principales caracter´ısticas ya discutidas a la vista de la fotoluminiscencia
en configuracio´n macro, junto con nuevos resultados no observados all´ı. Comenzando
por el panel (a), observamos que la banda de emisio´n procedente de la recombinacio´n
excito´nica en las nanoestructuras so´lo es visible apreciablemente a partir de cierto
voltaje cercano a 0 V. Incrementando el voltaje aplicado hasta ∼ 1 V, la banda de
emisio´n a 870 nm, correspondiente a la WL, es claramente visible en este panel y en
la reconstruccio´n tridimensional del panel adyacente, (b). Para voltajes menores de
1 V, en la figura 8.4(c), vemos que la banda de emisio´n esta´ compuesta de multitud
de resonancias aisladas cuyo ma´ximo puede resolverse independientemente, pero
que colapsan ma´s o menos a la mitad de su altura. El nu´mero de resonancias y su
separacio´n depende de la energ´ıa de emisio´n, y as´ı, en los diferentes espectros de
este panel, se distinguen hasta tres ma´ximos de la envolvente centrados a 1.31 eV,
1.34 eV y 1.36 eV. La contribucio´n a la intensidad de la emisio´n de cada uno de
estos ma´ximos depende del voltaje aplicado de manera que para voltajes menores la
recombinacio´n a longitudes de onda mayores es ma´s intensa. Para voltajes superiores
a 1 V, simulta´neamente con la aparicio´n de la WL en el espectro, observamos que
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Figura 8.4: Espectros de µPL en funcio´n del voltaje aplicado obtenidos en la muestra QR2 a baja
potencia y temperatura. La emisio´n recogida en el mismo punto de la muestra en estas condiciones
se ha representado de diversas maneras para facilitar la discusio´n.
las l´ıneas de emisio´n individuales colapsan entre si en todo el rango de energ´ıa y
la banda se convierte en una PL t´ıpica no confocal. En la figura 8.4(d) se muestra
ampliada la zona de baja energ´ıa de los espectros representados en el panel (c).
La presencia de tres bandas de emisio´n que dependen del voltaje aplicado nos
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Figura 8.5: Cada panel contiene la µPL en funcio´n del voltaje aplicado obtenidos en puntos dife-
rentes de la muestra QR1.
es conocida y su origen se ha atribu´ıdo en el cap´ıtulo anterior a la recombinacio´n
radiativa entre diferentes niveles de la banda de conduccio´n y el fundamental de
la banda de valencia [pa´g. 140]. Se pueden encontrar nuevas evidencias que confir-
men esta hipo´tesis del estudio de los espectros de µPL. A potencia de excitacio´n
constante, vemos que la intensidad de cada banda depende de la posicio´n del nivel
de Fermi respecto al borde de la banda de conduccio´n. Esto es as´ı incluso para la
WL, que ahora es visible, pero so´lo cuando los electrones procedentes del contacto
o´hmico posterior son inyectados en la misma para formar un gas de electrones bidi-
mensional. La mayor probabilidad de que hueco y electro´n coincidan espacialmente
resulta as´ı en una fuerza de oscilador efectiva mayor para la WL. En el caso de
las nanoestructuras, sin embargo, so´lo un nu´mero limitado y reducido de electrones
pueden coincidir en un anillo cua´ntico particular. En este caso, la modulacio´n de la
fuerza de oscilador ha de ser entendida atendiendo a las interacciones individuales
electro´n-electro´n y electro´n-hueco en un re´gimen de confinamiento elevado. Dichas
interacciones pueden ser estudiadas analizando el comportamiento frente al campo
de las l´ıneas de µPL individuales.
Antes de pasar a dicho estudio detallado, podemos comparar las caracter´ısticas
generales de la emisio´n de ambas muestras. Por razones histo´ricas, la muestra QR1
so´lo ha sido estudiada mediante µPL en el rango de alta energ´ıa cercano a la WL,
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pero esto nos sirve precisamente para investigar las transiciones excitadas. En la
figura 8.5 se han incluido varias series de espectros obtenidos en diferentes puntos
de esta muestra variando el voltaje aplicado al dispositivo. En la figura 8.5(a), la
emisio´n asociada a recombinacio´n excito´nica en la WL aparece cuando el voltaje
aplicado es ∼ 0.15 V. Este voltaje es distinto del encontrado para la otra muestra,
pero concuerda con los resultados de C-V y P-C de las muestras QR1 y QR2, res-
pectivamente [figs. 7.7 y 7.10]. La diferencia en el voltaje para el cual los niveles
electro´nicos se alinean con el nivel de Fermi hay que atribuirla a un potencial de
barrera Schottky diferente en ambas muestras [ec. (7.1)]. El procesado llevado a cabo
en una y otra, y reflejado en la tabla 7.2, puede afectar tambie´n a este para´metro
debido al diferente acondicionamiento de la superficie y al empleo de capas meta´li-
cas de diferente espesor. No obstante, hay que recordar que en la muestra QR2 la
presencia de un dopado residual elevado modifica las propiedades de transferencia
de carga desde y hacia el contacto o´hmico. La dependencia entre la energ´ıa del nivel
de Fermi y el voltaje aplicado puede no ser lineal en dicho caso.
Este no es el caso en la muestra QR1, tal y como se observa en los paneles (a) y
(b) de la figura 8.5. El voltaje umbral para el que una determinada l´ınea de emisio´n es
visible y la longitud de onda a la que e´sta tiene lugar, esta´n relacionados linealmente
en este rango de longitudes de onda. Aun ma´s, la pendiente de dicha relacio´n es
pra´cticamente igual a la que se deriva de la ley de la palanca e∆Vg/∆EF = ttot/tb ∼ 7
en esta muestra. A priori, esto no tendr´ıa porque ser as´ı y refuerza nuestra hipo´tesis
como vamos a ver. Si EWL y EPLi son las energ´ıas de emisio´n correspondientes a
la WL y a una de las l´ıneas observadas en dicho rango, respectivamente, se cumple
que:
p =
VWL − VPLi
EWL − EPLi
=
∆Vg
∆EPL
∼
∆Vg
∆EF
(8.3)
o lo que es lo mismo, ∆EPL ∼ ∆EF . Dado que EF en esta expresio´n es la posicio´n
del nivel de Fermi desde el borde de la banda de conduccio´n, la variacio´n de la
energ´ıa de la emisio´n se debe tan so´lo a cambios de la energ´ıa correspondiente al
electro´n que participa en la transicio´n. Esto implica como venimos anunciando, que
la emisio´n en este rango de energ´ıa se debe a la inyeccio´n directa de electrones en
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los niveles superiores de la banda de conduccio´n que recombinan radiativamente,
e inmediatamente, con el hueco presente en el nivel fundamental de la banda de
valencia. Ello ocurre en competicio´n con el canal radiativo del nivel fundamental
y es consecuencia del principio de exclusio´n de Pauli, que impide que el electro´n
inyectado pueda relajar su energ´ıa hacia niveles de energ´ıa inferior [fig. 8.6].
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Figura 8.6: Esquema de los niveles de energ´ıa en un anillo cua´ntico con dos electrones en exceso
y un par electro´n-hueco. La ley de exclusio´n de Pauli impide que el electro´n relaje su energ´ıa
hacia el estado fundamental cuando es inyectado desde el contacto o´hmico del dispositivo. En esta
situacio´n dos canales radiativos sera´n accesibles para la aniquilacio´n del par electro´n-hueco. El
canal A genera un foto´n de energ´ıa E0 = hν0 y deja tras de si un estado excitado. El canal B
genera un foto´n de energ´ıa E1 > E0 y minimiza la energ´ıa del estado final.
Como veremos ma´s adelante, conforme penetramos en la banda de luminiscencia
hacia estados de menor energ´ıa, la pendiente dada por la relacio´n entre la energ´ıa
de transicio´n del excito´n neutro y el voltaje umbral aumenta, para terminar siendo
independiente del campo (p→∞). En este punto, las primeras resonancias aparecen
aproximadamente a un mismo voltaje, o cuanto menos no hay correlacio´n apreciable
entre las dos magnitudes. Esto es precisamente lo que cabe esperar de un cambio en
la dina´mica intra-banda. En este caso, para un voltaje inverso suficiente, el nivel de
Fermi deja atra´s el borde de la banda de conduccio´n del InAs y el electro´n atraviesa
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Figura 8.7: Espectros de µPL en funcio´n del voltaje en la muestra QR1. En el rango de altas energ´ıas
de la emisio´n el ensanchamiento de las l´ıneas indviduales es claramente visible para Vg > 0.15 V.
la barrera de potencial hacia el contacto o´hmico antes de que pueda recombinar
radiativamente. Para una distribucio´n lo bastante homoge´nea, o para un rango de
energ´ıas reducido, dicho voltaje de ionizacio´n esta´ determinado por el taman˜o de las
nanoestructuras a trave´s de la energ´ıa de adicio´n del confinamiento, y resultara´ apro-
ximadamente constante. Para acabar, la figura 8.7 muestra que, en este caso, y al
igual que en la muestra QR2, cuando el voltaje inverso es lo bastante elevado, las
resonancias individuales evolucionan hacia una banda menos estructurada.
160 Cap. 8: Micro-espectroscop´ıa o´ptica de emisio´n: µPL y µPLE
8.1.4. Estudio detallado de la µPL en funcio´n del campo
ele´ctrico
Ahora nos hallamos en condiciones de estudiar los espectros de µPL de nuestras
nanoestructuras individuales. Con ello vamos a ver que las interacciones coulombia-
nas y demas procesos intra e inter-banda puede ser estudiados de manera clara y
precisa. Al contrario que en el apartado anterior, los espectros de este apartado no
se han corregido en ningu´n modo y contienen la posible contribucio´n asociada a la
presencia de impurezas residuales. Dicha contribucio´n sera´ tratada en el apartado
8.1.5.
Zona de baja energ´ıa: Transiciones fundamentales
Consideremos en primer lugar que´ es lo que ocurre en el extremo de baja energ´ıa
de la banda de fotoluminiscencia. Basa´ndonos en los resultados presentados hasta
el momento, llegamos a la conclusio´n de que la emisio´n centrada en torno a 1.3 eV
se debe a la recombinacio´n excito´nica fundamental de anillos de diferentes taman˜os
que cubre un rango de energ´ıa de ∼ 25 meV (FWHM). Como se vio´ en la seccio´n
8.1.1, si la densidad de la muestra es 5×109 cm−2, aproximadamente 30 resonancias
deber´ıan ser visibles en ese rango. La figura 8.8 contiene los espectros de µPL en
funcio´n del voltaje aplicado en la muestra QR2. En ella se ha representado el rango
de energ´ıas entre 1.3 eV y 1.24 eV, y corresponde por tanto a la cola de baja energ´ıa
de la banda de emisio´n. En primer lugar, vemos que el nu´mero de resonancias es
elevado. A simple vista, contamos unas 27 l´ıneas individuales de alta intensidad,
muchas ma´s si contamos las que apenas se resuelven en el nivel de ruido. Este valor
es el doble del que cabr´ıa esperar teniendo en cuenta que so´lo esta´ siendo analizada
la mitad de la banda inhomoge´nea correspondiente a las transiciones fundamentales.
Sin embargo, en la figura tambie´n observamos que las resonancias no se distribuyen
de cualquier manera. Ignorando por el momento las l´ıneas horizontales en la figura
que persisten por debajo de ∼ −0.2 V y que sera´n tratadas ma´s adelante, vemos
que, justo a ese voltaje, el nu´mero de l´ıneas individuales aumenta su´bitamente. Esto
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Figura 8.8: Espectros de µPL obtenidos en la muestra QR2 en funcio´n del voltaje aplicado. La
parte de baja energ´ıa de la banda contiene resonancias individuales asociadas a recombinacio´n
excito´nica en el estado fundamental.
es lo que se predijo ma´s arriba, contrastando con lo observado en la parte de alta
energ´ıa de la banda y dejando patente las diferencias entre uno y otro rango. Por
otro lado, las l´ıneas tienden a aparecer agrupadas dibujando una serie de escalones.
Esto es ma´s evidente all´ı donde las resonancias se encuentras ma´s aisladas.
En los diferentes paneles de la figura 8.9 se observa claramente lo que quere-
mos decir. Para voltajes inversos elevados, la ecuacio´n (4.9) de la pa´gina 76 predice
que la probabilidad de que el electro´n en el estado fundamental abandone la na-
noestructura hacia el contacto o´hmico es elevada. Reduciendo el voltaje inverso, la
probabilidad de tu´nel disminuye y, en particular, se hace menor que la probabili-
dad de que el electro´n y el hueco recombinen radiativamente5. En estas condiciones,
5La fuerza de oscilador de la transicio´n no es independiente del campo aplicado. La variacio´n de
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Figura 8.9: Detalle de los espectros de µPL en la muestra QR2 de la figura 8.8. Las l´ıneas de emisio´n
del espectro no son todas independientes entre s´ı. Un so´lo anillo cua´ntico da lugar a diferentes
resonancias en funcio´n del voltaje aplicado. El panel (b) es un gra´fico de l´ıneas de contorno de los
espectros en (a). El panel (c) corresponde a una nanoestructura diferente en el mismo punto de la
muestra.
la l´ınea de emisio´n correspondiente al excito´n neutro comienza a ser visible. En la
nanoestructura que da lugar a las l´ıneas de emisio´n de la figura 8.9(a) esto ocurre
para Vg = −0.25 V. A partir de ah´ı, tal y como vimos en el cap´ıtulo 7, aumentan-
esta u´ltima es inversa a la de la probabilidad de efecto tu´nel. En virtud de ello, es la combinacio´n
de ambos efectos la que hay que tener en cuenta [sec. 4.2].
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do el voltaje, un segundo electro´n no penetrara´ en la nanoestructura hasta que la
energ´ıa de repulsio´n coulombiana sea aportada por el campo electrosta´tico externo.
En nuestro caso, esto ocurre para Vg = 0 V y en ese momento la l´ınea de emisio´n se
desplaza hacia baja energ´ıa ∼ 3.2 meV. En este punto, es conveniente que revisemos
que´ interacciones esta´n presentes y dan lugar a este corrimiento hacia baja energ´ıa.
En la nanoestructura se encuentran dos electrones y un hueco. La renormalizacio´n
de la energ´ıa de los niveles electro´nicos por las interacciones coulombianas impiden
que el nuevo electro´n abandone la nanoestructura hacia el contacto o´hmico. Dichas
interacciones son: la directa es-es, la directa es-hs y la interaccio´n de intercambio es-
hs. Esta u´ltima no sera´ tenida en cuenta pues su contribucio´n es menor que nuestra
resolucio´n espectral [100]. Las otras dos pueden calcularse en el marco del modelo
perturbativo descrito en la seccio´n 5.4. Por razones que quedara´n claras un poco
ma´s tarde, vamos a proceder al ca´lculo de la energ´ıa de la transicio´n en dos etapas,
primero calculando la energ´ıa del estado inicial y luego la del estado final tras la
recombinacio´n radiativa. Para la transicio´n correspondiente al excito´n neutro, X 0:
EiX0 = Ee + Eh − Eehss
EfX0 = 0
EX
0
= ~ωX0 = Eg + (EiX0 − EfX0)
(8.4)
donde Eg es la energ´ıa correspondiente a la transicio´n inter-banda fundamental en
ausencia de confinamiento lateral y cargas, y Ei son las energ´ıas de adicio´n del
potencial armo´nico bidimensional para huecos y electrones. Eehss es la energ´ıa de
enlace entre e y h segu´n se introdujo en el cap´ıtulo 5. El foto´n que resulta de
la desintegracio´n del par electro´n hueco porta una energ´ıa Eg + (E
i − Ef ). Para
calcular el desplazamiento que cabe esperar para el excito´n cargado con un electro´n
hemos de escribir:
Ei
X1
− = (Ee + Ee) + Eh + E
c
ss − 2Eehss
Ef
X1
− = Ee
EX
1−
= ~ωX1− = Eg + (E
i
X1
− − Ef
X1
− )
(8.5)
done se ha introducido la energ´ıa de repulsio´n entre los dos electrones del estado fun-
damental, Ecss. En estas condiciones, el desplazamiento de la transicio´n interbanda
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debido a la presnecia del electro´n adicional puede calcularse como:
∆EX
1−X0 = Ecss − Eehss =
e2
√
pi
4pi²0²r
[
1√
2le
− 1√
l2e + l
2
h
]
(8.6)
Para comparar con el resultado experimental necesitamos conocer le y lh. La
longitud efectiva del electro´n, le, puede ser calculada a partir de la frecuencia ω
que resulta del confinamiento y la ecuacio´n 5.19 [pa´g. 91]. En este modelo, los su-
cesivos estados excitados en ausencia de portadores se hallan separados del estado
fundamental en cada banda una energ´ıa Ee,h = ~ωe,h constante. De los resultados
de PL en configuracio´n macro y microsco´pica ya discutidos, y de los resultados de
absorcio´n representados en la figura 7.15 sabemos que esto se ajusta razonablemente
a la realidad y ~ωe ∼ 30 meV. Si m∗e = 0.023m0 es la masa efectiva del electro´n en
InAs, la longitud efectiva para el electro´n resulta 10.5 nm. La repulsio´n coulombiana
entre los electrones del estado s resulta as´ı ∼ 11.1 meV6 [ec. 5.20]. Para los huecos,
sin embargo, no disponemos de informacio´n experimental suficiente para hacer un
ca´lculo ana´logo, aunque cabe esperar que e´stos se hallen mucho ma´s localizados. No
obstante, podemos hallar la relacio´n entre la longitud de localizacio´n de electro´n y
hueco, a partir de la expresio´n (8.6), introduciendo el valor de le recie´n calculado
y el valor experimental para el desplazamiento ∆EX
1−X0 = −3.2 meV. Hacie´ndolo
tenemos que le/lh ∼2.2 que corresponde a una extensio´n para el hueco de unos 4.75
nm. Esta relacio´n es bastante ma´s asime´trica que en el caso de puntos cua´nticos
de InAs que ha sido estimada en ∼ 1.3 [99]. No obstante, valores entre 2 y 4 pa-
ra dicha magnitud reproducen adecuadamente los resultados obtenidos en puntos
cua´nticos de InGaAs/GaAs, cuyo grado de confinamiento es ma´s similar al de nues-
tras nanoestructuras [24]. La mayor localizacio´n espacial de los huecos respecto a
los electrones es responsable en este sistema de que la atraccio´n entre el electro´n
adicional y el hueco supere a la repulsio´n entre ambos electrones. Por el mismo ra-
zonamiento, el resultado contrario resulta de la adicio´n de un hueco para formar el
excito´n X1+. En este caso, se ha obtenido experimentalmente y teo´ricamente que
6Bastante menor que el valor encontrado para puntos cua´ntico de InAs en el experimento de
C-V [pa´g. 127].
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la emisio´n se desplaza hacia altas energ´ıas [126]. Por u´ltimo, la energ´ıa de adicio´n
correspondiente a los huecos en este modelo puede ser calculada mediante la ecua-
cio´n 5.19, utilizando el valor recien hallado para lh y la masa del hueco pesado de
InAs, m∗hh = 0.41m0. El resultado es Eh ∼ 8.2 meV, similar al obtenido por modelos
teo´ricos ma´s complicados[19].
Vamos a calcular ahora cua´l ser´ıa el corrimiento de energ´ıa esperado entre el ex-
cito´n X1− y el X2−. En la figura 8.9(a), observamos que cuando el voltaje aplicado
alcanza ∼ 0.65 V, la l´ınea de emisio´n correspondiente al excito´n cargado con un
electro´n se desvanece, a la vez que una nueva l´ınea aparece desplazada aproxima-
damente -1.3 meV respecto a la anterior. En virtud de lo que venimos discutiendo,
este desplazamiento se debe a que un nuevo electro´n penetra en la nanoestructura
para este voltaje. Dicho electro´n necesariamente ha de ocupar un estado tipo p,
pues los estados s se hayan completamente ocupados. En este caso, por tanto, la
interaccio´n directa s − p an˜ade un te´rmino repulsivo entre los electrones, Ecsp, que
se haya parcialmente compensada por la de atraccio´n entre el nuevo electro´n y el
hueco, Eehps . En definitiva, repitiendo el procedimiento anterior:
Ei
X2
− = (Ee + Ee + 2× Ee) + Eh + Ecss − 2Eehss + 2Ecsp − Eehps
Ef
X2
− = (Ee + 2× Ee) + Ecsp ± Exsp
EX
2−
= ~ωX2− = Eg + (E
i
X2
− − Ef
X2
− )
(8.7)
obtenemos las energ´ıas finales (±) e inicial. Ahora queda ma´s claro porque´ seguimos
el ca´lculo detallado. En el estado final resultante de la recombinacio´n radiativa, un
electro´n en el estado s, y otro en el estado p son capaces de interactuar entre s´ı. Por
un lado, tenemos la energ´ıa de repulsio´n coulombiana entre ambos, pero tambie´n un
te´rmino adicional debido a la interaccio´n de intercambio. En caso de que los spines
de estos electrones se hallen alineados, la interaccio´n de intercambio disminuye la
energ´ıa del estado final en Exsp. Lo contrario ocurre para la situacio´n en que los
spines se encuentren antiparalelos. Esta situacio´n corresponde a los estados triplete
(T) y singlete (S) del sistema de dos spines discutido en el cap´ıtulo 5, y a la vista
del resultado alcanza pleno sentido su inclusio´n en aquel momento. En definitiva, no
una, sino dos l´ıneas de emisio´n han de ser visibles en el espectro correspondiente al
166 Cap. 8: Micro-espectroscop´ıa o´ptica de emisio´n: µPL y µPLE
excito´n cargado con dos electrones siendo sus respectivos desplazamientos respecto
a X1
−
:
∆E
(X2
−
X1
−
)
T,S = E
c
sp ± Exsp − Eehps =
e2
√
pi
4pi²0²r
[
3
4
√
2le
± 1
4
√
2le
− 2l
2
e + l
2
h
2(l2e + l
2
h)
3
2
]
(8.8)
donde el signo + es para el estado triplete y el − para el singlete. Introduciendo los
valores obtenidos para le y lh tenemos que ∆E
(X2
−
X1
−
)
T = −1.9 meV que reproduce
adecuadamente el signo y orden de magnitud del desplazamiento experimental ob-
servado en la figura 8.9(a), y ∆E
(X2
−
X1
−
)
S = −7.5 meV. Dichos valores corresponden
a una energ´ıa de intercambio Exsp ∼ 2.8 meV, que nuevamente concuerda con lo re-
portado en la literatura para este tipo de nanoestructuras [74, 100]. Por otra parte,
el acuerdo es ma´s cualitativo que cuantitativo en este caso. Sin embargo, hay que
tener en cuenta que no hay para´metros ajustados en este ca´lculo, so´lo constantes
como las masas efectivas y resultados experimentales. Por otro lado, como ya se dijo,
esto no ha de extran˜arnos en el caso de anillos cua´nticos, donde el potencial armo´ni-
co es una aproximacio´n menos fiel al potencial real de confinamiento. El acuerdo
entre teor´ıa y experimento es mucho mejor en el caso de puntos cua´nticos de InAs
o InGaAs, tal y como demuestran diferentes trabajos dedicados a esta concordancia
en particular [101, 99, 24].
En la nanoestructura investigada en la figura 8.9(a), el estado singlete no ha
podido discriminarse del nivel de fondo. Esto se debe en parte a la ineficiencia de la
emisio´n debida al dopado residual7, pero tambie´n al hecho de que degeneracio´n del
estado triplete es tres veces la del singlete, y por tanto se cumple una relacio´n 1 a 3
en la intensidad [ec. (5.15)].
En la figura 8.10, se han representado los espectros de µPL de otra nanoes-
tructura, esta vez correspondiente a la zona de ma´s alta energ´ıa de las transiciones
fundamentales (no excitadas). En la misma se observa claramente la estructura es-
calonada correspondiente a la carga de un electro´n X0 → X1− , y dos electrones
X1
− → X2−T . Utilizando las ecuaciones (8.6) y (8.8), disponemos de un sistema de
7De hecho, la emisio´n de esta muestra en este rango de energ´ıa es por lo menos un orden de
magnitud inferior a la QR1.
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Figura 8.10: Espectros de µPL obtenidos en la muestra QR2 en funcio´n del voltaje aplicado.
La nanoestructura investigada corresponde a la parte de alta energ´ıa de la banda de emisio´n
fundamental.
dos ecuaciones y dos incognitas del que se pueden extraer las longitudes efectivas
de hueco y electro´n. El resultado es le ∼ 7.7 nm y lh ∼ 6.5 nm, lo cual puede corre-
lacionarse con un mayor confinamiento para el electro´n en este caso. En la misma
figura, vemos que una l´ınea de emisio´n aparece justo por debajo del estado triplete
del excito´n doblemente cargado y para el mismo voltaje aplicado. Con las longitudes
efectivas calculadas, la energ´ıa de intercambio entre electrones s y p, resulta de 3.7
meV en esta nanoestructura. Esto descarta, en principio, la posibilidad de que dicha
l´ınea pertenezca al estado singlete8. El origen exacto de la misma no lo conocemos
por el momento, pero existen indicios de que pertenece a la misma nanoestructura.
Ma´s importante que el acuerdo nume´rico exacto son las consecuencias f´ısicas
8Adema´s del hecho de que no se cumplir´ıa la degeneracio´n esperada.
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que se derivan. Podemos calcular la extensio´n aproximada del excito´n ponderando
las longitudes efectivas de cada portador con sus masas efectivas. E´sta resulta de
a0 ∼ 5 nm en la primera nanoestructura, y a0 ∼ 6.5 nm en la segunda. Ambas se
hallan realmente lejos del radio del excito´n en el InAs, a0 ∼ 38 nm, o a0 ∼ 12 nm si
consideramos el GaAs. Es interesante notar que el valor hallado es tambie´n mucho
menor que la extensio´n lateral de los anillos segu´n se extrae de las imagenes de
AFM [fig. 7.1]. Esto concuerda con la existencia de un potencial de confinamiento
ma´s intenso en el centro de la nanoestructura provocado por un gradiente radial
ma´s o menos abrupto del cociente xIn/xGa producido tras el recubrimiento [pa´g.
119]. En definitiva, segu´n lo dicho en la seccio´n 5.5 llegamos a que el re´gimen de
confinamiento en nuestros anillos cua´nticos es fuerte, y la utilizacio´n del me´todo
perturbativo esta´ justificada. Esto corrobora una vez ma´s nuestra prediccio´n inicial:
las propiedades o´pticas de e´stas nanoestructuras esta´n gobernadas por un re´gimen de
confinamiento fuerte, en el cual, las interacciones coulombianas perturban, pero no
destruyen, los estados de part´ıcula individual. Algunas de las propiedades observadas
se deben entonces a la correlacio´n de´bil entre los portadores mientras que otras se
deben a la estructura electro´nica no perturbada.
En los paneles (b) y (c) de la figura 8.9 tambie´n podemos ver que el desplaza-
miento Stark de las l´ıneas individuales es mucho ma´s intenso cuando el nu´mero de
electrones en exceso en la banda de conduccio´n es mayor o igual que 2. Cuando el
nivel fundamental se haya completamente ocupado con dos electrones, al tercer elec-
tro´n no le queda ma´s remedio que ocupar uno de los estados tipo p, y permanecer
all´ı hasta que se produzca una recombinacio´n radiativa en el estado fundamental, o
alternativamente una transicio´n inter-banda pe-sh. El electro´n adicional se encuen-
tra menos localizado que los del estado fundamental y, en consecuencia, la longitud
efectiva del excito´n X2
−
debe incrementarse proporcionalmente. De esto se deduce
tambie´n que el corrimiento Stark debe aumentar tal y como discutimos en la seccio´n
4.2 con la introduccio´n de la polarizabilidad, β. Cuando el a´rea cubierta por el ex-
cito´n aumenta, la polarizabilidad lo hace proporcionalmente y el corrimiento Stark
de la l´ınea de emisio´n se hace ma´s patente. De hecho, el desplazamiento se hace
8.1 µPL de cajas cua´nticas aisladas de InAs 169
extraordinario cuando nuevos electrones penetran en la nanoestructura para formar
X3
−
,X4
−
. . . para Vg > 0.75 V. Los niveles electro´nicos correspondientes a dichos
electrones se hayan ma´s y ma´s pro´ximos al nivel fundamental de la WL, que forma
el continuo de la caja cua´ntica en la banda de conduccio´n. En estas condiciones, el
estado ligado, cuasiresonante con el continuo, penetra profundamente en la barrera
dando lugar al elevado desplazamiento Stark observado, y a un ensanchamiento de
las l´ıneas de emisio´n como vamos a ver ma´s adelante.
Zona de alta energ´ıa: transiciones excitadas
Veamos ahora que es lo que ocurre en la cola de alta energ´ıa de la banda de PL
total, magnificando la escala a fin de ver en detalle las resonancias individuales en
esa zona9. El resultado es el que muestra la figura 8.11. Apreciamos que las carac-
ter´ısticas individuales de las resonancias encontradas en este rango difieren de las
de la parte de baja energ´ıa, como tambie´n lo hac´ıan sus caracter´ısticas generales.
En el apartado anterior, la relacio´n entre el voltaje aplicado y la energ´ıa a la que
aparecen los primeros picos en el espectro, nos sirvio´ como base para confirmar el
cara´cter excitado de los mismos. Esto se corrobora ahora atendiendo al pronuncia-
do corrimiento Stark que presentan estas resonancias comparadas con las l´ıneas de
emisio´n del estado fundamental. En las imagenes de las figuras 8.8, 8.9, y 8.10, den-
tro de la resolucio´n de nuestro espectro´metro y la relacio´n sen˜al-ruido, la energ´ıa
de transicio´n de las l´ıneas excito´nicas neutras permanecen aproximadamente cons-
tantes con el campo aplicado. Por el contrario, las resonancias de la figura 8.11 se
desplazan notablemente hacia bajas energ´ıas al aumentar el campo inverso de de-
recha a izquierda en las ima´genes. Un ajuste parabo´lico reproduce adecuadamente
dichos desplazamientos tal y como se muestra en la figura 8.12(a). Esta anisotrop´ıa
se ha detectado en experimentos previos, donde diferencias de polarizabilidad en los
respectivos rangos se han atribuido a diferentes grados de confinamiento vertical en
9Estos espectros corresponden a la muestra QR1 dado que la recombinacio´n electro´n-aceptor
no permite estudiar adecuadamente esta zona en la muestra QR2. No obstante, la concordancia
de los resultados obtenidos en una y otra muestra validan la discusio´n.
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Figura 8.11: Detalle de los espectros de µPL en la muestra QR1. Las resonancias observadas se
caracterizan por un pronunciado corrimiento Stark. El panel (c) muestra so´lo dos de las resonancias
observadas en (a). El panel (b) corresponde a otro punto de la misma muestra donde los rayos
co´smicos se han eliminado para facilitar la observacio´n de las l´ıneas de emisio´n en este formato.
nanoestructuras de alturas diferentes (emisio´n multimodal) [79]. En este trabajo,
por el contrario, asumimos que se tratan de estados excitados de las resonancias
observadas a 1.3 eV y que, adema´s, corresponden a nanoestructuras con un nu´mero
elevado de electrones en exceso [fig. 8.12(b)]. Es la polarizabilidad de estos electrones
adicionales la que contribuye en mayor medida al corrimiento Stark observado. Es
significativo en este sentido, que todas las primeras resonancias observadas tengan
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Figura 8.12: a) Efecto Stark de confinamiento cua´ntico en el rango de alta energ´ıa de la banda de
µPL. La polarizabilidad y momento dipolar intr´ınseco obtenidos son mucho mayores que los que
cabr´ıa esperar para el estado fundamental [79]. b) Diagrama esquema´tico de las configuraciones de
carga posibles. La fila superior representa estados de carga que dan lugar a resonancias individuales
preferentemente en el estado fundamental. Cuando el nu´mero de electrones adicionales es mayor
que 3, fila inferior, las transiciones asociadas a estados excitados dominan la emisio´n.
aproximadamente el mismo desplazamiento y que los valores de la polarizabilidad
y del momento dipolar intr´ınseco que resultan del ajuste parabo´lico sean hasta un
orden de magnitud superiores a las encontrados en el estado fundamental de na-
noestructuras similares [pa´g. 75].
Dina´mica intra-banda y ensanchamiento homoge´neo
Es el momento ahora de dar una explicacio´n para el ensanchamiento de la banda
de emisio´n observado cuando la WL empieza a ser visible en el espectro de fotolu-
miniscencia (Vg ∼ 1 V y ∼ 0.15 V, en las muestras QR2 y QR1, respectivamente).
De las figuras 8.8 y 8.11, el origen de este ensanchamiento es claro que parte de cada
l´ınea individual.
Para un nu´mero pequen˜o de electrones en exceso, Ne ≤ 3, el estado final tras la
recombinacio´n radiativa del estado fundamental, es, o bien un estado fundamental
de la configuracio´n multielectro´nica, caso Ne = 1, o bien se trata de un estado
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excitado, Ne = 2, 3. En este u´ltimo caso, la relajacio´n no ocurre de igual manera
para el estado singlete y triplete puesto que ambos esta´n sometidos a estrictas reglas
de seleccio´n dadas por el principio de exclusio´n de Pauli. Hemos visto que el estado
singlete no es visible en las imagenes de la muestra QR2 debido a que la relacio´n
sen˜al-ruido no era suficiente para ello. So´lo la emisio´n asociada al estado triplete es
visible en este caso10. Conforme aumentamos el nu´mero de electrones, Ne > 3, la
interaccio´n coulombiana entre los mismos es capaz de proporcionar mecanismos de
relajacio´n eficientes que resultan en anchuras de l´ınea ma´s y ma´s elevadas para el
estado final [127]. Segu´n explicamos al principio de esta seccio´n, la indeterminacio´n
en la energ´ıa del estado final es la responsable del ensanchamiento de la l´ınea de
emisio´n correspondiente. En este sentido, cuando la WL empieza a emitir, significa
que el nivel de Fermi ya ha dejado atra´s todos los niveles electro´nicos de la banda
de conduccio´n. Todos ellos se encuentran ocupados con electrones en exceso y, por
tanto, una desintegracio´n electro´n-hueco en el estado fundamental, deja tras de s´ı una
configuracio´n de carga altamente inestable que provoca el ensanchamiento general
de la banda observado justo para ese voltaje.
Una explicacio´n similar da cuenta del ensanchamiento de los estados excitados
que recombinan radiativamente segu´n hemos visto para la muestra QR1. En la
figura 8.11(c), vemos que para Vg ∼ 0.15 V, las l´ıneas individuales se ensanchan
ra´pidamente e incluso cambian su curvatura respecto al campo aplicado. El electro´n
que da lugar a una de estas recombinaciones no se halla en el estado fundamental,
sino que corresponde a electrones de alta energ´ıa como los representados en la fila
inferior de la figura 8.12(b). El electro´n en el nivel excitado no puede relajar su
energ´ıa porque todos los estados inferiores se hallan ocupados a la espera de una
recombinacio´n en el estado fundamental. Si e´sta no ocurre, la anchura de l´ınea de
la recombinacio´n radiativa excitada estara´ determinada por el tiempo radiativo de
la misma, que con seguridad es elevado, y por tanto la l´ınea es estrecha. La razo´n
10La muestra QR1, en el rango de baja energ´ıa, reproduce a la perfeccio´n este desdoblamiento
para el excito´n X2− y de manera similar para el X3−. Ambos han sido investigados por otros
autores [74].
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u´ltima por la cual el tiempo radiativo del estado excitado es menor que el del estado
fundamental nos es desconocida hasta ahora, pero queda claro que tiene que ver
con el alineamiento de los niveles de la banda de conduccio´n respecto al nivel de
Fermi11. Por otro lado, tambie´n estas transiciones excitadas sufren desplazamientos
en funcio´n del voltaje aplicado debido a un cambio en la configuracio´n de carga. No
existe nada que prohiba dicho comportamiento pues la energ´ıa total del complejo
excito´nico cambia con la adicio´n de nuevos electrones en los niveles excitados. As´ı,
observamos en la figura 8.11(c) cierta estructura escalonada que puede ser atribu´ıda
a efectos coulombianos como los que se observan para la transicio´n fundamental. A
partir de un voltaje un poco ma´s elevado, queda claro que cuando la WL comienza
a ser ocupada mayoritariamente, las l´ıneas se ensanchan inmediatamente, y esto es
debido a la incorporacio´n en este punto de una eficiente dispersio´n de tipo Auger
entre electrones del continuo y electrones debilmente ligados de la nanoestructura.
En esta situacio´n, el estado de carga de la nanoestructura ya no esta´ determinado por
el efecto tu´nel desde el contacto o´hmico. En presencia de una densidad de electrones
elevada en el continuo de la banda de conduccio´n, los estados finales resultantes
de una recombinacio´n que aniquila un par electro´n-hueco excitado, fluctu´a entre
un nu´mero elevado de posibilidades proporcionadas por la elevada frecuencia de
captura desde la WL. En esta situacio´n la l´ınea de emisio´n se ensanchara´ tal y como
observamos.
Los procesos de captura y relajacio´n entre la WL y los estados ligados son de la
mayor importancia en este sistema y a ellos dedicaremos buena parte de la seccio´n
8.2. Un ejemplo de la no trivialidad de los procesos que tienen lugar puede ser
encontrada en Karrai et al [108], donde se pone de manifiesto que la hibridacio´n
coherente entre estados bidimensionales y confinados es posible y tiene importantes
consecuencias.
11Un estudio de la fotoluminiscencia resuelta en tiempo (TRPL) de esta muestra ha de clarificar
esta situacio´n.
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8.1.5. Contribucio´n de (A0,X) a la µPL de cajas cua´nticas
aisladas
En la seccio´n 7.4, la recombinacio´n radiativa electro´n-aceptor neutro se demos-
tro´ que dominaba la emisio´n de la muestra QR2 en el rango de bajas energ´ıas en
torno a 1.2 eV. La recombinacio´n asociada a excitones ligados a dichas impurezas
no se pudo distinguir de la debida a excitones libres, debido a la pequen˜a energ´ıa
de enlace de este complejo y al elevado ensanchamiento inhomoge´neo de la emi-
sio´n. Con una concentracio´n de impurezas residuales en torno a 5 × 1016 cm−3,
la separacio´n espacial promedio entre aceptores es tan so´lo de 35 nm. Vemos por
tanto que la probabilidad de que una de tales impurezas coincida en el interior de
un anillo cua´ntico es elevada. La recombinacio´n excito´nica en dicho caso, ocurre a
una energ´ıa EB
Xn
− < EF
Xn
−
12, donde la diferencia de energ´ıa es la energ´ıa de enlace
EA
0:Xn
−
b . Esta energ´ıa puede depender del estado de carga del excito´n, pero seguro
que dependera´ de la distancia entre la nanoestructura y la impureza en cuestio´n,
as´ı como del taman˜o de la primera. Los estudios teo´ricos sobre la dependencia de la
energ´ıa de enlace frente a estos para´metros son escasos en el caso de nanoestructu-
ras cua´nticas [128]. Los resultados experimentales au´n son menos abundantes y no
hemos encontrado ningu´n resultado representativo. En capas epitaxiales de InAs a
1.4 K, la emisio´n asociada a recombinacio´n excito´n-aceptor neutro consta de cuatro
l´ıneas individuales separadas entre s´ı debido a la interaccio´n spin-o´rbita entre los
dos huecos pesados que forman el complejo.
En la figura 8.13 observamos cua´l es el aspecto de dicha emisio´n en capas epi-
taxiales de GaAs. En este caso, el u´nico para´metro que var´ıa de un espectro a otro
es la tensio´n biaxial existente entre la capa y el substrato, bien intrinsecamente,
usando diferentes substratos, o de manera externa. El eje de energ´ıas apenas cubre
1 meV en dicha figura, lo que significa que estamos hablando de estructura fina del
excito´n ligado en el rango de decenas o centenas de µeV.
Con esto pretendemos dejar claro que las propiedades de un excito´n ligado a una
12B:Bound y F:Free de la nomenclatura usual en ingle´s.
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Figura 8.13: A la izquierda, diagrama de bandas en el centro de zona para un excito´n ligado
a una impureza neutra. Los estados finales e iniciales de una transicio´n inter-banda asociada a
este complejo da lugar a cuatro l´ıneas individuales. Dichas l´ıneas han sido investigadas en capas
epitaxiales de GaAs frente a la deformacio´n biaxial a la derecha. Reproducidas de Hu et al [129].
impureza aceptora neutra en una caja cua´ntica va a depender de la morfolog´ıa (de-
formacio´n) y confinamiento en la misma, lo cual nos proporciona una herramienta
para investigar e´stas, suponiendo que tal excito´n pueda ser claramente identificado.
A tal fin, en la figura 8.14 se han representado los espectros de emisio´n correspon-
dientes a dos nanoestructuras cua´nticas aisladas obtenidos en puntos diferentes de
la muestra QR2 variando el voltaje aplicado.
Lo primero que se observa es la estructura escalonada caracter´ıstica de la recom-
binacio´n de excitones cargados en cada nanoestructura. Los voltajes caracter´ısticos
para cada salto son pra´cticamente iguales en ambas figuras a pesar de la diferencia
en la energ´ıa a que aparece una y otra. La magnitud de los desplazamientos con
la adicio´n de un nuevo electro´n concuerdan aproximadamente con los valores dados
176 Cap. 8: Micro-espectroscop´ıa o´ptica de emisio´n: µPL y µPLE
-1.6 -1.2 -0.8 -0.4 0.0 0.4 0.8 1.2
991
992
993
994
995
996
997
998
Xn-
X3-
X2-
X1-
Sample QR2
Pw=24 kW/cm2
T=6 K
λ
exc
=830 nm
Gate Voltage (V)
W
a
ve
le
n
gt
h 
(nm
)
0
1.563
3.125
4.688
6.250
7.813
9.375
10.94
12.50
14.06
15.63
17.19
18.75
20.00
b
X0
-1.6 -1.2 -0.8 -0.4 0.0 0.4 0.8 1.2
974
975
976
977
978
979
Xn-
X3-
X2-
X1-
Sample QR2
Pw=90 kW/cm2
T=6 K
λ
exc
=830 nm
Gate Voltage (V)
W
a
ve
le
n
gt
h 
(nm
)
85.00
156.5
228.0
299.5
370.9
442.4
513.9
585.4
656.9
728.4
799.8
871.3
942.8
1000
a
X0
(X,A0)
Figura 8.14: Espectros de µPL de la muestra QR2 en dos puntos diferentes. La emisio´n carac-
ter´ıstica de excitones individuales cargados con uno o varios electrones son visibles a partir de -0.2
V. Por debajo de dicho voltaje, la emisio´n consiste en l´ıneas tenues, pero visibles, que se extienden
hasta voltajes inversos elevados.
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en el apartado anterior. El cambio ma´s significativo entre las dos figuras ocurre por
debajo de -0.2 V. Mientras que en el panel superior se observan claramente tres
l´ıneas intensas, la emisio´n es cero en ese mismo rango de voltajes para la nanoes-
tructura examinada en el panel inferior. Adema´s, all´ı donde una l´ınea de emisio´n
aparece a voltajes inversos elevados, una resonancia asociada a un excito´n neutro o
cargado aparece a una energ´ıa ligeramente mayor cuando Vg ≥ −0.2 V. En la mues-
tra QR1, investigada intensivamente en este mismo rango de longitudes de onda,
la desaparicio´n de la emisio´n del excito´n neutro con el voltaje inverso, se explica
como ya sabemos por la ionizacio´n hacia el contacto o´hmico del electro´n en la ban-
da de conduccio´n. El rango de voltajes en el que la l´ınea es visible corresponde a
un desplazamiento del nivel de Fermi de aproximadamente 30 meV. Si suponemos
que la ley de la palanca (ec. (7.1)) es cierta en el rango de voltajes cercano a 0 V,
e introducimos los datos de la tabla 7.1, las l´ıneas de emisio´n en la muestra QR2
deber´ıan desaparecer aproximadamente a -0.2 V. Si esto no ocurre en algunas de
las nanoestructuras de la muestra QR2 la razo´n habra´ que buscarla en la diferencia
entre ambas muestras.
A priori, uno ha de ser cauto al buscar el origen de dichas l´ıneas de emisio´n.
En esta muestra, sabemos que la relacio´n entre la energ´ıa electrosta´tica en la zona
activa y el voltaje aplicado es una funcio´n complicada que depende entre otras de
la densidad de iluminacio´n [sec. 7.3]. Las dos imagenes representadas en la figura
8.14 esta´n realizadas a diferente potencia, pero se ha comprobado que las l´ıneas
observadas en la figura no desaparecen al disminuir la potencia de excitacio´n. Por
otro lado, si la persistencia de las l´ıneas se debiese a un artefacto del potencial
electrosta´tico, e´ste so´lo podr´ıa consistir en la inhibicio´n de la ionizacio´n del excito´n
debido a un campo ele´ctrico constante a lo largo de todo el rango -0.3→-1.7 V. Esto
es improbable, teniendo en cuenta que la conduccio´n inversa en esta muestra so´lo es
significativa a partir de -1.4 V tal y como se aprecia en la figura 7.10. Au´n ma´s, dicha
anomal´ıa del potencial deber´ıa explicar el salto sistema´tico hacia altas energ´ıas que
sufre la emisio´n en ese rango sufre cuando el voltaje es ∼ −0.2 V. Por si fuera poco,
dicho artefacto no actuar´ıa igual en todas las nanoestructuras.
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Dicho esto, descartamos un efecto electrosta´tico como origen de la fenomenolog´ıa
observada y, en su lugar, la atribu´ımos a la recombinacio´n de excitones ligados
a impurezas neutras presentes en las nanoestructuras o en sus cercan´ıas. As´ı, el
hecho de que el nu´mero de l´ıneas observado en el rango de polarizacio´n inversa
elevada sea mucho menor que las que existen para voltajes cercanos a cero (ver fig.
8.8, por ejemplo), se debe simplemente a que no todas las nanoestructuras tienen
una impureza neutra en sus inmediaciones. En estas condiciones, la aparicio´n de
la l´ınea X0 a -0.2 V, corresponde a la ionizacio´n del excito´n neutro del potencial
atractivo de la impureza. Dado que esto ocurre aproximadamente cuando el nivel
de Fermi atraviesa el estado fundamental del electro´n, la energ´ıa necesaria para
dicha ionizacio´n estar´ıa aportada por el campo electrosta´tico. El reducido valor de
la energ´ıa de enlace observada no concuerda sin embargo con lo que cabr´ıa esperar
en un principio. Dicha magnitud se encuentra entre 100 y 500 µeV para todas las
nanoestructuras investigadas y es, por tanto, menor que el valor reportado en capas
epitaxiales de InAs, ∼ 2 meV [124]. Dicha dispersio´n ha de estar relacionada con
variaciones del potencial de confinamiento de una nanoestructura a otra y en la
distancia entre la nanoestructura y la impureza. Dicha dependencia deber´ıa explicar
tambie´n el reducido valor de EA
0:X0
b , si bien por ahora no nos es posible cuantificar
la magnitud de este efecto [128]. Lo que s´ı es predecible, es que pese a que la energ´ıa
de enlace es reducida, la fuerza de oscilador del excito´n ligado puede ser mucho
mayor que la del excito´n libre. De otra manera, la emisio´n no ser´ıa observada dado
que la probabilidad de tu´nel del electro´n aumenta ra´pidamente al incrementar el
voltaje inverso aplicado. Si dicha emisio´n es visible puede ser debido a la reduccio´n
dra´stica del tiempo de vida radiativo en el estado ligado del excito´n. Esto ha de
ser confirmado por experimentos de micro-fotoluminiscencia resuelta en tiempo a
realizar pro´ximamente.
Podemos extraer ma´s informacio´n sobre las propiedades de estos excitones ligados
estudiando su evolucio´n con la potencia de excitacio´n. Dos son los efectos posibles
al aumentar el nu´mero de pares electro´n-hueco fotogenerados. En primer lugar,
tenemos un efecto electrosta´tico debido al elevado nu´mero de huecos que se quedan
8.1 µPL de cajas cua´nticas aisladas de InAs 179
atrapados en las inmediaciones de la intercara SL-SPSL de la zona activa [fig. 7.11].
Estos huecos apantallan el potencial electrosta´tico entre el contacto o´hmico y el
metal, disminuyendo el campo ele´ctrico efectivo. En la figura 8.15, vemos que para
potencias elevadas, es necesario aplicar un voltaje inverso ma´s elevado que compense
la ca´ıda de potencial debida a dicho apantallamiento. En este caso particular, ∆V ∼
−40 mV corresponde a un campo de apantallamiento de F0 = −∆V/ta ∼ 0.8 kV/cm,
donde ta es la anchura de la capa activa que separa ambos gases bidimensionales.
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Figura 8.15: Espectros de µPL de la muestra QR1 en funcio´n del voltaje para dos potencias de
excitacio´n diferentes. La emisio´n se desplaza hacia voltajes ma´s negativos cuando la potencia de
excitacio´n aumenta.
El segundo efecto del aumento de la densidad de excitacio´n es una mayor proba-
bilidad de captura de multiples electrones y huecos en una misma nanoestructura.
Un ejemplo t´ıpico es el de formacio´n de complejos biexcito´nicos. Como hemos dicho,
en las condiciones de voltajes inversos elevados donde los excitones ligados aparecen
en nuestros espectros, dichos portadores adicionales no permanecen indefinidamente
en la nanoestructura pues su probabilidad de tu´nel es elevada. No obstante a po-
tencias suficientemente altas, la frecuencia de captura es tan alta que la emisio´n de
estos complejos puede no ser despreciable.
En la figura 8.16 se ha representado la evolucio´n con la potencia de diversas l´ıneas
de emisio´n presentes en el espectro de µPL para Vg = −1.3 V. De la discusio´n que
estamos realizando, dichas l´ıneas proceden de la recombinacio´n radiativa de excito-
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Figura 8.16: Efecto del aumento de la densidad de potencia sobre la emisio´n de excitones ligados a
impurezas aceptoras neutras. Tres tipos de comportamiento son observados en el panel izquierdo
para diferentes l´ıneas de emisio´n a Vg = −1.3 V. A la derecha se resumen los resultados del ajuste
lorentziano realizado en las resonancias presentes en la µPL de la izquierda. Los s´ımbolos que
representan a cada pico son los mismos en el panel superior (intensidad integrada) y los paneles
inferiores (energ´ıa).
nes ligados a impurezas aceptoras neutras. Al aumentar la potencia, observamos tres
tipos de comportamiento. Los picos etiquetados P1 y P2 ofrecen un comportamiento
t´ıpico de par excito´n-biexcito´n. Partiendo de muy baja potencia, so´lo la l´ınea P2
es visible en el espectro. Cuando la densidad de excitacio´n supera 50 kW/cm2, una
l´ınea tenue aparece desplazada 1.5 meV hacia bajas energ´ıas respecto a P2. Dicha
resonancia aumenta superlinealmente su intensidad en el rango 50 a 130 kW/cm2.
La pendiente de dicho aumento es ∼ 2.4, extra´ıda de la evolucio´n de la intensidad
integrada en ejes doble-logar´ıtmicos del panel de la derecha. Ambas caracter´ısticas,
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la energ´ıa de enlace de ∼ 1.5 meV y el comportamiento superlineal, concuerdan
con la creacio´n de un biexcito´n en la nanoestructura que da origen a ambas l´ıneas.
Es interesante comprobar que la energ´ıa de enlace encontrada es un 25% menor
que la reportada por Urbaszek et al para excitones libres en muestras similares con
E2X
0
b ∼ 2 meV [100] o hasta un 50% menor que la reportada en puntos cua´nticos
de InGaAs investigados por Finley et al [24] . Aunque la estad´ıstica es claramente
insuficiente, esto podr´ıa estar relacionado con el hecho de que nuestros excitones
se hallan ligados y, por tanto, las interacciones coulombianas pueden encontrarse
parcialmente apantalladas respecto al caso libre.
Ma´s extran˜o, o al menos ine´dito en estas nanoestructuras, es el comportamiento
de los multipletes P3-P5 y P6-P7. A voltaje aplicado constante, el nu´mero de elec-
trones y huecos en la nanoestructura que participan en una transicio´n inter-banda
depende del tiempo de captura y del tiempo de vida. Diferentes transiciones pue-
den ser detectadas simulta´neamente, dado el cara´cter estad´ıstico de la emisio´n cuya
energ´ıa refleja la configuracio´n instanta´nea de carga en el momento de la recombina-
cio´n radiativa. Identificado el complejo biexcito´nico, la separacio´n de los picos que
forman parte de estos multipletes es demasiado pequen˜a para estar asociada a dos
pares electro´n-hueco. Las l´ıneas P3 y P4 aparecen a 510 y 320 µeV, respectivamente,
por debajo de la l´ınea P5 que domina el espectro a baja potencia. La l´ınea P7 apa-
rece en el mismo rango de potencia pero a 260 µeV por encima de P6, que en este
caso es la l´ınea dominante. Como vemos ambos desplazamientos ocurren en sentidos
contrarios y a energ´ıas muy pequen˜as comparadas con todos los efectos discutidos
hasta ahora13. Un resultado similar ha sido reportado por Lemaˆıtre et al [130] en
cajas cua´nticas de InGaAs/GaAs. En dicho trabajo, la presencia de l´ıneas de emi-
sio´n cercanas a la recombinacio´n excito´nica fundamental correspondiente a excitones
neutros, ha sido atribuida a la presencia de defectos cargados en las inmediaciones
de la caja cua´ntica donde tiene lugar la recombinacio´n. Sin embargo, al contrario que
aqu´ı, en dicho trabajo, no existen evidencias adicionales de la presencia de dichas
13Aqu´ı no tenemos en cuenta los complejos excito´nicos altamente cargados que dan lugar al
ensanchamiento de las l´ıneas de emisio´n para voltajes positivos elevados.
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impurezas o de la correlacio´n de esta emisio´n con el voltaje aplicado. Lo ma´s signifi-
cativo es que las distancias entre dichas l´ıneas son de varios meV, lejos de los valores
aqu´ı encontrados. La magnitud de nuestros desplazamientos se encuentran ma´s bien
en el rango de la estructura fina de impurezas aceptoras neutras encontrada en la
investigacio´n de capas epitaxiales de InAs y GaAs [fig. 8.13][129, 124]. Por tanto,
la existencia y comportamiento de estas resonancias, tentativamente la atribuimos
a dicha estructura hiperfina, siendo e´sta la primera vez14 que la misma se detecta
en nanoestructuras cua´nticas autoensambladas. Adicionalmente, en el panel de la
derecha, observamos que existe un cambio apreciable en las propiedades de todas
las l´ıneas detectadas cuando la potencia supera el umbral de 130 kW/cm. La exis-
tencia de dicho umbral podr´ıa estar relacionada con la saturacio´n de los respectivos
niveles, aunque esto implica que todos ellos comparten la misma v´ıa de relajacio´n
al estado fundamental. Alternativamente, puede deberse a la interaccio´n entre los
gases bidimensionales presentes en las capas adyacentes y el entorno local de carga
de la nanoestructura. Es necesaria ma´s investigacio´n para justificar este hecho.
Lo que s´ı podemos explicar es el corrimiento hacia altas energ´ıas de las resonan-
cias detectadas al aumentar la densidad de excitacio´n (panel derecho de la figura
8.14). Este desplazamiento es consecuencia del apantallamiento electrosta´tico dis-
cutido anteriormente, en conjuncio´n con el desplazamiento Stark de las l´ıneas de
emisio´n. Pese a que la experiencia se ha realizado a voltaje inverso constante y
elevado (Vg = −1.3 V), el aumento de potencia provoca variaciones del potencial
electrosta´tico al que esta´n sometidas las nanoestructuras y su entorno de impure-
zas [fig. 8.15]. Este aumento provoca una disminucio´n del campo ele´ctrico efectivo,
aumentando, por tanto, la energ´ıa de las resonancias detectadas. E´sta es una nueva
prueba de que el campo ele´ctrico no se haya saturado por feno´menos de conduccio´n
inversa en este rango de voltajes.
En principio, calcular la energ´ıa de enlace en funcio´n del taman˜o de la nanoes-
tructura, su ocupacio´n, y/o la distancia que la separa de la impureza es posible
14Con la precaucio´n que dicha aseveracio´n implica, y a falta de un estudio ma´s pormenorizado
de la literatura existente.
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haciendo ciertas aproximaciones. Baskoutas et al han llevado a cabo dicho ca´lculo
para impurezas dadoras ionizadas suponiendo un potencial armo´nico bidimensional,
similar al descrito en la seccio´n 5.4, para describir a la nanoestructura. La ecuacio´n
de Hartree es resuelta de manera autoconsistente minimizando la energ´ıa de enlace
por un me´todo variacional. En nuestro caso, si queremos incluir el cara´cter fermio´ni-
co de los portadores, la aproximacio´n de Hartree-Fock tendr´ıa que ser utilizada. No
obstante, dicho ca´lculo esta´ lejos de los objetivos de nuestra investigacio´n actual.
Para concluir esta seccio´n, recapitularemos brevemente los resultados obtenidos.
Se han identificado y cuantificado las interacciones coulombianas relevantes en na-
noestructuras cua´nticas autoensambladas aisladas de InAs. Se ha demostrado que
mediante dichas interacciones, el nu´mero de electrones que contribuyen a la emisio´n
de una nanoestructura dada se puede controlar de manera externa. Hemos identifi-
cado el origen de las bandas de emisio´n a baja y alta energ´ıa y la diferente dina´mica
de relajacio´n-recombinacio´n que tiene lugar en cada rango. Finalmente, se han in-
vestigado las propiedades de excitones ligados a impurezas aceptoras neutras en
cajas cua´nticas aisladas de InAs. En los resultados que discutiremos a continuacio´n,
veremos que au´n pueden investigarse muchas propiedades mediante otras te´cnicas
de espectroscop´ıa confocal a baja temperatura.
8.2. Fotoluminiscencia de excitacio´n de cajas cua´nti-
cas aisladas de InAs
En la seccio´n anterior hemos investigado las propiedades del estado fundamental
y algunas propiedades de los estados excitados de cajas cua´nticas de InAs. La in-
vestigacio´n de los estados excitados de un sistema electro´nico cualquiera mediante
espectroscop´ıas de emisio´n es siempre un estudio indirecto. Las leyes de Maxwell-
Boltzmann o de Fermi-Dirac nos dicen que los estados electro´nicos de alta energ´ıa
so´lo van a estar ocupados en equilibrio te´rmico si la temperatura de la muestra
es elevada. Mucho antes de que esto ocurra, cualquier l´ınea individual correspon-
diente a la emisio´n de una caja cua´ntica aislada se habra´ ensanchado tanto que no
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sera´ posible identificarla por los me´todos descritos aqu´ı. Fuera del equilibrio, co-
mo hemos visto, los estados excitados pueden contribuir a la emisio´n en el caso en
que los niveles de ma´s baja energ´ıa se hallen totalmente ocupados por accio´n del
campo ele´ctrico, y adema´s sus tiempos de vida radiativos sean comparables a los
del estado fundamental. Estas dos condiciones son un caso particular, y por tanto
las propiedades intr´ınsecas de los estados excitados no nos son accesibles en este
caso. Una alternativa al estudio mediante fotoluminiscencia de dichos estados, es la
investigacio´n por medio de fotoluminiscencia de excitacio´n o PLE15. En este caso,
la energ´ıa de excitacio´n del la´ser no es fija, sino que es sintonizada de manera con-
tinua desde el estado fundamental hacia altas energ´ıas de manera resonante con los
estados excitados de la estructura electro´nica que queremos estudiar. Sin considerar
reglas de seleccio´n por el momento, toda vez que el la´ser sea resonante con uno
de dichos estados, la absorcio´n inter-banda de fotones a dicha energ´ıa sera´ posible.
La relajacio´n de los pares electro´n-hueco generados de esta manera, provocara´ un
excito´n en el estado fundamental, que ulteriormente dara´ lugar a un foto´n de ma´s
baja energ´ıa que puede ser detectado como PL [fig. 8.17]. Una curva de la intensidad
de dicha PL en funcio´n de la energ´ıa de excitacio´n (o la energ´ıa de exceso respecto
al estado fundamental que detectamos), es lo que se conoce como espectro de PLE.
De esta manera, la posicio´n de los niveles excitados nos es revelada, i.e. all´ı donde
la sen˜al de PLE alcanza un ma´ximo, aunque hemos de ser cautos con la evaluacio´n
de la anchura de estas resonancias.
La anchura de l´ınea de la resonancia en cuestio´n va a depender de varios factores.
Desde el punto de vista experimental, e´sta va a depender de la convolucio´n entre
la resolucio´n espectral del espectro´metro utilizado y la anchura de l´ınea de nuestro
la´ser. Sin embargo, dado que la anchura del estado fundamental de nuestras cajas
cua´nticas es mucho menor que la resolucio´n del espectro´metro, la sen˜al caera´ a cero
cuando la excitacio´n no sea exactamente resonante con el estado excitado, siendo
por tanto el la´ser el que determina la resolucio´n del experimento de µPLE en este
15Esta te´cnica ha sido ya empleada en la seccio´n 4.1 para el estudio de muestras con cajas
cua´nticas apiladas de InAs en configuracio´n macro.
8.2 µPLE de cajas cua´nticas aisladas de InAs 185
caso. En estas condiciones, si el la´ser es monomodo y de suficiente calidad, la anchu-
ra del estado excitado puede estudiarse limitada so´lo por los procesos de relajacio´n
recombinacio´n en la nanoestructura.
LA phonon
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hn'hn
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e
Figura 8.17: Un ejemplo t´ıpico de los procesos de absorcio´n, relajacio´n y recombinacio´n en una
caja cua´ntica aislada en ausencia de electrones en exceso Ne=0.
Au´n as´ı, hay que tener en cuenta que la anchura extra´ıda de esta manera del
espectro de µPLE, no tiene porque ser igual en general a la anchura de l´ınea ho-
moge´nea real del estado excitado. Esto es debido a que la medida de PLE es una
medida indirecta en la que intervienen como hemos dicho tres procesos: absorcio´n,
relajacio´n y emisio´n. La anchura de l´ınea homoge´nea es la que corresponde a la
absorcio´n y posterior relajacio´n del estado excitado. Si el tiempo de vida radiativo
es mucho mayor que el tiempo de relajacio´n, entonces la contribucio´n del tercer
proceso se puede despreciar. Aunque esto es va´lido en la mayor´ıa de las situaciones
que involucran cajas cua´nticas de InAs, no tiene porque ser cierto en general. Por
u´ltimo, y por las mismas razones, tampoco se puede evaluar la fuerza de oscilador de
una transicio´n excitada dada a trave´s del experimento de µPLE. Por ejemplo, puede
ocurrir que el estado excitado en cuestio´n no pueda relajar su energ´ıa hacia el estado
fundamental (por el principio de exclusio´n de Pauli, por ejemplo), o simplemente
que el excito´n se pierda por recombinacio´n no radiativa durante su relajacio´n (por
efecto tu´nel, por ejemplo). En estos dos casos, la seccio´n transversal de absorcio´n
ser´ıa aparentemente nula para dicho estado. Queda claro, por tanto, que para medir
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la anchura de l´ınea homoge´nea y la fuerza de oscilador de una transicio´n dada, uno
ha de medir la absorcio´n o´ptica de las transiciones inter-banda de una caja cua´ntica
aislada. A ello dedicaremos el pro´ximo cap´ıtulo.
Por ahora, estudiaremos los resultados de µPLE obtenidos en la muestra QR2
para diferentes voltajes aplicados. El procedimiento experimental es similar al des-
crito al comienzo de este cap´ıtulo, pues se trata ba´sicamente de una experiencia de
emisio´n. Sin embargo, habra´ que tener mayor precaucio´n debido a la variacio´n del
taman˜o lateral de la PSF de excitacio´n en funcio´n de la longitud de onda. Esta va-
riacio´n puede ser hasta del 100% en el dia´metro del mismo de un extremo a otro del
rango de energ´ıas examinado. La consiguiente variacio´n de la densidad de excitacio´n
con la longitud de onda habra´ de ser tenida en cuenta al comparar intensidades
relativas. Por u´ltimo, tal y como venimos haciendo, la utilizacio´n de un dispositivo
de deteccio´n multicanal nos permitira´ construir gra´ficos de contorno, componiendo
espectros obtenidos a diferentes energ´ıas de excitacio´n. De esta manera, la variacio´n
de la intensidad de la emisio´n en funcio´n de la energ´ıa de exceso de la excitacio´n se
podra´ interpretar ma´s fa´cilmente. Al igual que en la seccio´n anterior, hemos dividi-
do los resultados en dos apartados, correspondientes al estudio general y al estudio
detallado de la µPLE. Al final de la seccio´n, se estudiaran brevemente los efectos
del campo ele´ctrico aplicado a la muestra.
8.2.1. Estudio general de la µPLE
En la figura 8.18 se hayan representados los espectros de µPLE obtenidos en la
muestra QR2 para un voltaje Vg = 0.1 V. Como hemos dicho, para cada longitud
de onda de excitacio´n entre 810 y 948.5 nm, obtenemos un espectro de µPL para
longitudes de onda > 948.5 nm. El resultado de la composicio´n de estos espectros
es el que muestra dicha figura. Lo primero que cabe decir es que, cuanto menos, el
experimento da lugar a sen˜ales detectables de intensidad significativa. No obstan-
te, como vamos a ver, no todas estas sen˜ales esta´n relacionadas con la relajacio´n
excito´nica en nuestras cajas cua´nticas.
Atendiendo a la forma general de la modulacio´n de intensidad observada, las
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Figura 8.18: Espectros de µPLE obtenidos en la muestra QR2 para Vg = 0.1V . No todas las sen˜ales
detectadas provienen de la emisio´n de cajas cua´nticas (ver texto y ape´ndice B). La intensidad de
excitacio´n a la entrada de la fibra que se acopla al microscopio se representa en la misma escala
en el panel superior.
sen˜ales se pueden dividir en varios tipos. En primer lugar, observamos l´ıneas de
intensidad horizontales que parten del extremo derecho a 810 nm y continu´an has-
ta aproximadamente 870 nm, donde su´bitamente la intesidad es cero. Este corte
esta´ perfectamente correlacionado con la variacio´n de la intensidad del la´ser de ex-
citacio´n representada en funcio´n de la longitud de onda en el panel superior de la
misma figura. Justo a 877 nm la potencia de excitacio´n acoplada cae a cero y con
ella, por tanto, todas las sen˜ales detectadas. Dichas l´ıneas horizontales continu´an
una vez que el la´ser se ha repuesto, pero en dicha zona observamos tambie´n l´ıneas
de intensidad diagonales, bandas ma´s bien, que pra´cticamente dominan el espectro.
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Por u´ltimo, en la zona en que λexc y λdet son pra´cticamente iguales (extremo inferior
izquierdo), la intensidad es muy alta debido a la penetracio´n de parte de la cola del
la´ser de excitacio´n en la regio´n sensible de la CCD. En esta zona de la imagen, se ob-
servan l´ıneas diagonales mucho ma´s estrechas junto a una l´ınea vertical intensa justo
a λexc = 945 nm. De todas ellas, la u´nica contribucio´n que procede de la emisio´n de
cajas cua´nticas aisladas presentes en el punto de focalizacio´n sobre la muestra son
las l´ıneas paralelas al eje horizontal de esta figura. E´stas corresponden a variaciones
de la intensidad de la emisio´n asociada al estado fundamental, cuando la longitud
de onda de excitacio´n recorre estados de mayor energ´ıa. En este punto referimos al
lector al ape´ndice B donde el origen del resto de sen˜ales se identifica y se descarta
su relacio´n con las nanoestructuras cua´nticas objeto de la presente investigacio´n. La
figura 8.19 contiene una imagen ampliada en torno a una de las l´ıneas horizontales
observadas en la figura 8.18. En la misma se observa claramente que a lo largo de la
misma, la intensidad no es constante y alcanza varios ma´ximos pronunciados sen˜ala-
dos con sendas flechas verticales. Por el contrario, en el entorno cercano de dichas
resonancias, la intensidad del resto de sen˜ales es pra´cticamente constante a energ´ıa
de excitacio´n fija. Esto permite eliminar la sen˜al de fondo substrayendo a toda la
imagen una de las filas correspondientes a la variacio´n de la intensidad a energ´ıa de
deteccio´n fija pero fuera de resonancia. Este proceso resulta ma´s claro al observar
su resultado en la figura 8.20. En ella, los ejes de coordenadas se han transformado
previamente a energ´ıa de deteccio´n (vertical) y energ´ıa de exceso respecto a la de-
teccio´n (horizontal), para despue´s realizar la mencionada substraccio´n, que da lugar
a la imagen representada en el panel (b).
Por este procedimiento, la sen˜al de µPLE de nuestras cajas cua´nticas aisladas
puede ser discriminada del ruido de fondo no deseado que procede del sistema de
adquisicio´n. En el rango de voltajes cercanos a cero empleados en este estudio, lejos
de la zona donde el llenado de la WL provoca el ensanchamiento de las l´ıneas de µPL,
para cada energ´ıa de excitacio´n, la anchura de l´ınea de la emisio´n esta´ determinada
por la resolucio´n de nuestro espectro´metro. En la imagen correspondiente, esto se
traduce en l´ıneas horizontales de aproximadamente 150 µeV de ancho tal y como se
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Figura 8.19: Imagen ampliada en torno a una de las l´ıneas de intensidad horizontales presentes en
la figura 8.18 . Superpuestos a la sen˜al de fondo se observan ma´ximos de intensidad muy estrechos
y sen˜ales que se extienden en todo el rango de excitacio´n. Dichos ma´ximos aparecen blancos en
esta figura porque saturan el nivel ma´ximo de 7 cps utilizado en la imagen para poder apreciar
toda la estructura de la sen˜al.
indica en la figura 8.20(b).
Por u´ltimo, a fin de obtener el espectro de µPLE en funcio´n de la energ´ıa de
exceso correspondiente a una sola l´ınea de emisio´n, promediamos la intensidad de la
imagen de µPLE en un entorno ∆Edet del orden de la anchura de la emisio´n. Esto
permite obtener espectros de µPLE con una relacio´n sen˜al-ruido mejorada respecto a
tomar una sola fila en la matriz original, adema´s de eliminar pra´cticamente cualquier
residuo, mı´nimo por otro lado, del proceso de substraccio´n del fondo ya comentado.
El resultado final se muestra en el panel superior de la figura 8.21, correspondiente a
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Figura 8.20: Ejemplo de substraccio´n de la sen˜al de fondo en las inmediaciones de la sen˜al corres-
pondiente a la µPLE de una caja cua´ntica aislada. La energ´ıa a la cu´al se toma el espectro de
normalizacio´n se sen˜ala por una flecha en (a). A la derecha se muestra el resultado tras la subs-
traccio´n. La resolucio´n de nuestro espectro´metro (∼150 µeV) esta´ indicada junto al eje vertical de
este panel demostrando que la anchura de la sen˜al de µPLE se encuentra limitada por la misma.
la imagen del panel inferior. Es obvio que en el proceso de promediado hay informa-
cio´n que se pierde, segu´n se observa en la figura 8.21. La l´ınea de emisio´n que da lugar
a la sen˜al de µPLE, se desplaza de manera aparente hacia bajas energ´ıas a la vez
que se ensancha a medida que la excitacio´n se hace ma´s y ma´s resonante16. Debido
al desplazamiento del estado fundamental por el efecto Stark, tales desplazamientos
son de esperar, y sera´n observados, cuando el el mismo espectro de PLE se realice
a diferentes voltajes. Sin embargo, en esta ocasio´n el voltaje aplicado es constante
y lo u´nico que cambia es la energ´ıa de excitacio´n. Dada nuestra experiencia con los
efectos de apantallamiento del campo ele´ctrico aplicado al cambiar la potencia de
excitacio´n, podemos suponer que el corrimiento observado se debe a la reduccio´n
dra´stica de portadores fotogenerados al atravesar el la´ser el borde de absorcio´n del
continuo de la WL hacia bajas energ´ıas. El signo del desplazamiento concuerda con
el que cabr´ıa esperar por este efecto, esto es, contrario al observado al aumentar la
potencia en la figura 8.16. Cabe decir, sin embargo, que tambie´n se ha valorado que
dicho comportamiento tuviese un origen intr´ınseco. A potencias de excitacio´n ele-
vadas y resonantes con un sistema de dos niveles como el que describe la transicio´n
16Este efecto es visible en la imagen original 8.19 sin tratamiento alguno.
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Figura 8.21: µPLE de un so´lo anillo cua´ntico aislado obtenido en la muestra QR2 para Vg = 0.1 V.
El espectro de µPLE correspondiente se obtiene a partir de la imagen promediando las intensidades
en un rango de energ´ıas del orden de la anchura de l´ınea de la emisio´n. Dicho espectro se muestra en
el panel superior y presenta claramente ma´ximos pronunciados por debajo del borde de absorcio´n
de la WL. El eje horizontal se haya dividido en dos a fin de ampliar la zona correspondiente a
excitacio´n resonante. A la derecha se muestra el espectro de µPL de la resonancia investigada en
este caso.
inter-banda que da lugar a los picos del espectro de µPLE (ver ma´s adelante), el
acoplamiento entre el campo electroma´gnetico y los niveles electro´nicos da lugar a
efectos diversos que se explican dentro del llamado re´gimen de acoplamiento fuerte
radiacio´n-materia [131]. El desdoblamiento del nivel electro´nico excitado resonante-
mente, en dos niveles separados por la frecuencia de Rabi, es caracter´ıstico de este
re´gimen. Este efecto ha sido investigado en cajas cua´nticas autoensambladas de In-
As y es la base de la manipulacio´n coherente de estados electro´nicos en el campo
de la espectroscop´ıa de semiconductores o ato´mica [132]. Su observacio´n requiere,
no obstante, densidades de potencia elevadas o un confinamiento o´ptico adicional
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como el que puede provocar una microcavidad [131]. En nuestro caso, un aumento
de la densidad de potencia al disminuir la longitud de onda de excitacio´n es com-
patible con la mejor focalizacio´n del haz la´ser cuando λexc → λdet, dado que el foco
se optimiza para esta u´ltima. No obstante, para caracterizar este efecto es necesario
un estudio siste´matico en funcio´n de la densidad de potencia, que es dif´ıcil dada la
cromaticidad del objetivo.
8.2.2. Estudio detallado de la µPLE
El estudio mediante fotoluminiscencia de excitacio´n de cajas cua´nticas aisladas
de InAs, proporciona, como vamos a ver, informacio´n valiosa sobre los mecanismos
de relajacio´n y estructura electro´nica de estas nanoestructuras. Por ello, antes de
analizar dichos resultados, conviene repasar brevemente algunos conceptos relativos
a ambas materias.
Dina´mica de relajacio´n y estructura electro´nica
En primer lugar, a temperaturas reducidas como las empleadas aqu´ı, el principal
mecanismo intra-banda de relajacio´n de la energ´ıa de exceso del excito´n es la emi-
sio´n de fonones o´pticos longitudinales, LO17. En el re´gimen de confinamiento fuerte
en el que, como sabemos, se hallan estas nanoestructuras, la relajacio´n depende
esencialmente de las propiedades individuales de electro´n y hueco en sus respectivas
bandas. Para energ´ıas de excitacio´n por encima del borde de absorcio´n del GaAs,
la longitud de difusio´n de electrones y huecos depende de la energ´ıa de exceso de
ambos, ∆Eh,e = Ev,c + n1,2~ωLO, que, en general, es diferente debido a las diferen-
cias en la estructura electro´nica profunda de la banda de conduccio´n y de valencia.
Gracias a esta diferencia es posible generar excitones cargados en cajas cua´nticas
de InAs en muestras convencionales no basadas en efecto campo como las de este
trabajo18[13]. Una vez que el electro´n y el hueco son capturados en una nanoes-
17En ausencia de otros impedimentos (ver ma´s abajo).
18Sin embargo, en esas condiciones el nu´mero de electrones o huecos no se puede controlar a
voluntad como en nuestro caso.
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tructura, la estructura discreta de los niveles electro´nicos determina los procesos de
relajacio´n posibles. Estrictamente, para un nivel excitado discreto separado del nivel
fundamental por una energ´ıa de exceso ∆E, la emisio´n de fonones o´pticos so´lo es
posible si dicha separacio´n es mu´ltiplo entero de ~ωLO. Esto constituye la base del
llamado cuello de botella o phonon bottleneck predicho por U. Bockelmann en 1993
[73], y que nos dice que en el sistema InAs/GaAs la relajacio´n estar´ıa prohibida a
no ser que la separacio´n sea exactamente de ∼29 o ∼36 meV, segu´n se considere
el fono´n LO del InAs o del GaAs [133]. Pequen˜as tolerancias respecto a este va-
lor podr´ıan mejorar la situacio´n debido al ensanchamiento de los estados fono´nicos
por la deformacio´n triaxial presente en las nanoestructuras. Sin embargo, la elevada
eficiencia cua´ntica de dispositivos basados en las mismas indica que tal cuello de
botella no es tan restrictivo y que otros mecanismos pueden participar de manera
activa en la relajacio´n intra-banda. Cuando el nu´mero de portadores confinados en
la nanoestructura aumenta, la interaccio´n coulombiana da lugar a procesos de dis-
persio´n tipo Auger capaces de relajar eficientemente la energ´ıa y que resultan en
ensanchamientos de l´ınea independientes de la temperatura [127]. En la banda de
valencia, la emisio´n de fonones longitudinales acu´sticos de centro de zona, LA, es
responsable de la relajacio´n de energ´ıa de los huecos hacia el estado fundamental.
Los fonones o´pticos no participan en este caso debido a la reducida separacio´n entre
los niveles de energ´ıa en esta banda (∼10 meV segu´n determinamos en la seccio´n
anterior). Recientemente, la interaccio´n con fonones acu´sticos en estados excitados
de cajas cua´nticas de InAs ha sido propuesta para explicar la dependencia lineal
de la anchura de l´ınea de emisio´n con el aumento de temperatura entre 4 y 30 K
[134, 135]. Ma´s au´n, se ha encontrado que dicha interaccio´n es mucho ma´s intensa de
lo que cabr´ıa esperar en la imagen comu´nmente aceptada de la caja cua´ntica como
un super-a´tomo. Para explicar la pronunciada pendiente de dicho ensanchamiento
con la temperatura, es necesario considerar que los estados electro´nicos de energ´ıa
superior de estas nanoestructuras no se encuentran tan aislados como pensabamos,
segu´n han remarcado recientemente y de manera brillante A. Vasanelli et al [67]. La
presencia de estados deslocalizados resonantes con los estados discretos de nuestras
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cajas cua´nticas es necesaria para explicar este comportamiento, as´ı como algunos
resultados de fotoluminiscencia de excitacio´n en cajas cua´nticas aisladas de InAs,
no comprendidos hasta hace poco, y que describiremos ma´s adelante.
En segundo lugar, es necesario discutir cua´l es la estructura electro´nica accesible
en el experimento de µPLE que estamos considerando. En el modelo perturbativo
que venimos manejando en la discusio´n de nuestros resultados, los niveles electro´ni-
cos en cada banda quedan descritos por las energ´ıas de adicio´n de un potencial
armo´nico bidimensional. Los estados de este sistema se hallan completamente deter-
minados, a falta del spin, por los nu´meros cua´nticos |n,m〉 segu´n fueron introducidos
en la seccio´n 5.4. Las transiciones inter-banda capaces de producir la absorcio´n de
un foto´n, y, por tanto, dar lugar a un pico en el espectro de µPLE son aquellas
en las que el foto´n crea un par electro´n-hueco con momento angular total nulo,
es decir, me + mh = 0 [136]
19. Para un sistema con tres subbandas s, p y d co-
mo el nuestro, la regla de seleccio´n descrita permite 6 transiciones en el espectro
de absorcio´n a saber: |0, 0〉e|0, 0〉h, (|1,−1〉e|1, 1〉h, |1, 1〉e|1,−1〉h) doblemente de-
generadas, (|2,−2〉e|2, 2〉h, |2, 2〉e|2,−2〉h, |2, 0〉e|2, 0〉h) triplemente degeneradas, a
las que hay que an˜adir transiciones en las que intervienen diferentes subbandas co-
mo (|0, 0〉e|2, 0〉h, |2, 0〉e|0, 0〉h). En presencia de interacciones coulombianas, o si el
potencial de confinamiento es asime´trico, las degeneraciones propias del potencial
armo´nico pueden romperse. Valores t´ıpicos para el desdoblamiento entre transiciones
que involucran estados p-p es de 5-7 meV en puntos cua´nticos de InAs, dependiendo
del grado de asimetr´ıa px y py [126]. Este modelo de part´ıcula individual no es va´li-
do para describir sistemas donde las correlaciones coulombianas sean importantes,
no obstante, las consideraciones generales son va´lidas y se adaptan bien a nuestra
situacio´n [136].
Tras esta introduccio´n, podemos analizar los espectros de µPLE de anillos cua´nti-
19Recordar que aqu´ı, la regla de seleccio´n procede del elemento de matriz entre las funciones
de onda envolventes. Las habituales reglas de seleccio´n dipolares esta´n gobernadas por la parte
factorizada de la funcio´n de onda que ya no interviene en esta descripcio´n (f.o. Bloch) [cap. 5].
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Figura 8.22: Imagen de µPLE obtenida en la muestra QR2 a Vg = 0.3 V. Varias resonancias
contribuyen a la sen˜al dando lugar a diferentes espectros. En el panel superior se muestra el
espectro correspondiente a la resonancia sen˜alada con una flecha horizontal en la imagen obtenido
promediando la intensidad en el rango delimitado por l´ıneas punteadas gruesas.
cos aislados obtenidos en la muestra QR2 segu´n se ha explicado en el apartado an-
terior. La figura 8.22 es similar a la 8.21 pero se haya centrada en otro rango de
energ´ıas de deteccio´n (otras nanoestructuras) y ha sido obtenida a diferente voltaje.
Diversas resonancias son visibles en este rango dando lugar a diferentes espectros
promediados de µPLE.
Zona no resonante: espectro continuo
En la figura 8.23 se han reunido varios espectros de este tipo correspondientes
a l´ıneas de emisio´n que cubren un rango de ∼10 meV en la cola de baja energ´ıa
de la banda de µPL. El panel superior contiene espectros obtenidos para un voltaje
aplicado Vg = 0.1 V, mientras que en el inferior los espectros corresponden a Vg = 0.3
V. La dependencia frente al voltaje sera´ estudiada ma´s adelante y no afecta a la
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Figura 8.23: Espectros de µPLE de anillos cua´nticos aislados de InAs que emiten a las energ´ıas de
deteccio´n, Edet, sen˜aladas en cada caso. El panel superior corresponde a un voltaje aplicado de 0.1
V, siendo 0.3 V para los espectros del panel inferior.
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discusio´n que vamos a realizar. Por ahora, nos concentraremos en la distribucio´n,
nu´mero y anchura de las resonancias observadas en los diferentes espectros de µPLE
realizados. En la regio´n correspondiente a energ´ıas de exceso elevadas, ∆E > 130
meV, la sen˜al de µPLE esta´ dominada por los bordes de absorcio´n continuos de
la barrera de GaAs y la WL. Tomando las posiciones del ma´ximo de la WL y del
punto medio de la cola correspondiente a la barrera, estas aparecen respectivamente
a 1.428 eV y 1.519 eV en el espectro de la figura 8.23(a). Entre ambos, la intensidad
de la sen˜al no cae a cero sino que se distinguen claramente al menos dos ma´ximos
en la mayor´ıa de los espectros de esta figura. El primero de estos ma´ximos ocurre
en promedio a ∼ −30 meV por debajo del GaAs y el segundo a unos pocos meV
por encima de la WL.
En primer lugar, por debajo del borde de absorcio´n de GaAs, y aproximadamen-
te a −30 meV, sabemos que la fotocorriente de esta muestra alcanza un ma´ximo,
tal y como quedo demostrado en el cap´ıtulo 7 [fig. 7.12]. Dicho ma´ximo corresponde
a transiciones inter-banda electro´n-aceptor neutro tambie´n visibles en PL. El he-
cho de que dicha resonancia sea observada tambie´n en el experimento de PLE nos
indica que los feno´menos de transferencia de huecos desde las impurezas neutras ha-
cia las nanoestructuras son tan eficientes como desde la WL. Esto contrasta con la
idea generalmente aceptada de cajas cua´nticas acopladas a un continuo, la WL, del
que se alimentan invariablemente. En nuestro caso, las impurezas aceptoras neutras
compiten con las nanoestructuras por los huecos fotogenerados por el la´ser de exci-
tacio´n20. Una vez que un hueco ha sido atrapado en una impureza, el acoplamiento
entre e´sta y el nivel electro´nico de la nanoestructura dependera´ fuertemente de la
distancia entre ambas y su estado de ocupacio´n, es decir, dependera´ fuertemente del
entorno de carga de la caja cua´ntica particular. En la figura 8.23 este extremo queda
confirmado al constatar que no todas las cajas cua´nticas investigadas resultan en
un acoplamiento equivalente con las impurezas aceptoras neutras. En el caso de los
20Al fin y al cabo, en el experimento de PL mostrado en el cap´ıtulo 7, ma´s del 66% de la emisio´n
es colectada en transiciones electro´n-aceptor en condiciones de excitacio´n justo por debajo del
borde de absorcio´n del GaAs.
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espectros (a), (c), (g) y (h) esta resonancia se observa claramente sobre el fondo.
En el resto, dicho ma´ximo se intuye o queda enmascarado en un continuo que se
extiende entre el borde del GaAs y la WL. Esto corrobora los resultados de µPL,
donde no todas las nanoestructuras daban lugar a excitones ligados.
Es interesante notar tambie´n que, a la vista de los resultados mostrados, no
so´lo el acoplamiento con el continuo por encima de la WL cambia de una a otras
nanoestructuras, sino que la propia intensidad correspondiente a la WL var´ıa de
manera importante. En los espectros (a), y (j), la contribucio´n del continuo se en-
cuentra muy reducida, aunque la absorcio´n es intensa para los estados discretos
que se observan a energ´ıas ma´s resonantes. Por otro lado, espectros como el (c) o
el (e), muestran justo el comportamiento contrario, alta contribucio´n de la WL y
casi nula presencia de estados discretos. El resto tienen un comportamiento ma´s
parecido a lo que se encuentra en la literatura para puntos cua´nticos aislados de
InGaAs [137, 138, 135]. Esta fenomenolog´ıa no ha de parecernos extran˜a, despue´s
de la discusio´n anterior relativa a los feno´menos de captura desde las impurezas.
Sin embargo, hemos considerado la posibilidad de que la ausencia de sen˜al proce-
da de una inadecuada eficiencia de la excitacio´n-coleccio´n debida a la cromaticidad
del objetivo. Esto queda descartado al ver que aparecen diferentes comportamientos
de forma aleatoria en el rango de energ´ıas de deteccio´n cubierto. Otra posibilidad,
al igual que antes, podr´ıa ser la de un efecto electrosta´tico debido a la variacio´n
de potencia, y consiguiente desplazamiento de las l´ıneas de emisio´n. Este punto se
discutira´ al final del cap´ıtulo, al estudiar la variacio´n con el campo ele´ctrico.
Zona resonante: espectro discreto
En la regio´n resonante del espectro de µPLE, la aparicio´n de mu´ltiples ma´xi-
mos, estrechos e intensos, desbarata la hipo´tesis del cuello de botella e indica que
existen procesos de relajacio´n eficientes para que el excito´n pierda su energ´ıa hacia
el estado fundamental. En principio, dichos picos han de tener su origen en esta-
dos reales de la estructura electro´nica de nuestras cajas cua´nticas. Los procesos que
involucren estados virtuales, como en el caso del Raman resonante, aunque pro-
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puestos primigeniamente para explicar la intensa sen˜al de PLE [138, 130], hoy se
sabe que no tienen una eficiencia suficiente como para contribuir a la absorcio´n de
manera significativa [134, 137]. Las resonancias detectadas consisten, en definitiva,
en transiciones reales entre estados de hueco y electro´n de ambas bandas. En el
marco del modelo perturbativo armo´nico, podemos suponer que ~ωe ∼ 30 meV y
~ωh ∼ 10 meV. Esto esta´ respaldado por los resultados de PC, PL y µPL mos-
trados aqu´ı hasta ahora, y resultados de CV, absorcio´n y µPL llevados a cabo en
muestras similares por Warburton et al. En total, esperamos que hayan tres subban-
das confinadas y 8 transiciones o´pticas posibles que cumplen la regla de seleccio´n
dipolar, como hemos visto. Las energ´ıas del espectro de absorcio´n correspondiente
ser´ıan: (~ωe + ~ωh), (2~ωe + 2~ωh) doblemente degenerada, (3~ωe + 3~ωh) triple-
mente degenerada, (3~ωe + ~ωh), y (~ωe + 3~ωh). Estas dos u´ltimas asociadas a
estados de subbandas diferentes. Para obtener el espectro de PLE, hay que subs-
traer la energ´ıa del estado fundamental (~ωe+~ωh), y las energ´ıas correspondientes
ser´ıan: 40 meV (×2), 80 meV (×3), 60 y 20 meV, respectivamente. Todas ellas se
encuentran degeneradas en spin 2 veces, aunque en ausencia de campo magne´tico
no cabe esperar desdoblamiento entre ellas. La degeneracio´n en l puede romperse,
no obstante, si la caja no tiene simetr´ıa de revolucio´n respecto a la direccio´n de
crecimiento (desdoblamiento x-y).
Ahora nos hallamos en condiciones de comparar directamente con los espectros
de la figura 8.24. En la misma, se han representado ampliados aquellos espectros de
las figuras anteriores que presentaban resonancias individuales ma´s pronunciadas.
So´lo se pueden considerar resonancias con energ´ıas de exceso de ma´s de 30 meV
debido a la fuerte dispersio´n del la´ser para energ´ıas ma´s resonantes [ape´ndice B]. A
partir de esa energ´ıa, la mayor parte de las resonancias individuales aparecen en el
rango de 35 a 70 meV. En algunos espectros observamos resonancias aisladas y ma´s
de´biles a ma´s altas energ´ıas, y casi invariablemente la sen˜al de µPLE muestra un
fondo continuo por encima de cero que no podemos atribuir al proceso de tratamiento
de datos21.
21Ver por ejemplo la imagen original 8.19.
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Figura 8.24: Regio´n resonante de varios espectros de µPLE obtenidos en la muestra QR2. Los
voltajes aplicados y energ´ıas de deteccio´n se encuentran indicados. Las resonancias se agrupan por
dobletes all´ı donde el nu´mero de picos es ma´s elevado.
El nu´mero de resonancias observadas en el rango de 35 a 75 meV, as´ı como su
energ´ıa, concuerda de manera satisfactoria con lo predicho a partir del modelo per-
turbativo sencillo que hemos considerado. Por ejemplo, en aquellas nanoestructuras
que presentan un nu´mero de resonancias ma´s reducido, e´stas aparecen separadas
8.2 µPLE de cajas cua´nticas aisladas de InAs 201
entre si varios meV cubriendo todo el rango. Por el contrario, observamos que en
aquellas que tienen el nu´mero de picos ma´s elevado (hasta 6), estructuras doblete
aportan los picos adicionales. Dicho desdoblamiento es en promedio de ∼ 1.5 meV
y nunca mayor que 2 meV, lo cual indica una asimetr´ıa en el plano reducida. Esto
concuerda con la morfolog´ıa observada en las ima´genes de AFM de estos anillos
y corrobora resultados de experimentos de µPL en este tipo de nanoestructuras
[74, 100]. Este grado reducido de asimetr´ıa es necesario para poder observar la emi-
sio´n correspondiente al estado singlete y triplete del excito´n X3−. Para que ambos
sean visibles debe ocurrir que ∆Epy−px < E
X
pp, la energ´ıa de intercambio entre los
electrones p. Esta energ´ıa de intercambio se puede medir directamente o calcular a
partir del valor teo´rico para el modelo armo´nico EXpp =
3
2
EXsp. Introduciendo el valor
de EXsp = 1.8 meV de la referencia [74], tenemos que se ha de cumplir ∆Epy−px < 2.7
meV, que es precisamente lo que encontramos en nuestros espectros de µPLE. Esto
no ocurre, por ejemplo, en puntos cua´nticos de InGaAs, donde so´lo una resonancia
correspondiente a X3− es observada debido a que ∆Epy−px > E
X
pp [24]. E´sta es una
diferencia importante y puede tener implicaciones en aplicaciones que necesiten de
una manipulacio´n coherente del spin. Los tiempos de relajacio´n intra-banda en esta
configuracio´n de carga (tres electrones en exceso tras la recombinacio´n), dependen
fuertemente de la alineacio´n de los spines electro´nicos que segu´n acabamos de corro-
borar sera´ diferente en unas y otras (spin total del estado inicial S=1 en anillos,
mientras que S=0 para puntos cua´nticos de confinamiento similar).
A fin de corroborar estos resultados se han realizado ajustes lorentzianos en ma´s
de 50 resonancias individuales en el rango de 35 a 70 meV. So´lo se han tenido en
cuenta aquellas resonancias que, por su intensidad, claramente se pod´ıan atribuir a
un estado excitado. En la figura 8.25, se muestra un gra´fico de barras que representa
el nu´mero de picos hallados por intervalo ∆E = 2 meV entre 35 y 70 meV. En la
misma figura se ha representado el espectro de absorcio´n de la muestra QR1, ya
mostrado en el cap´ıtulo 7, al que se le ha sustra´ıdo la energ´ıa correspondiente al
estado fundamental ∼ 1.312 eV.
Podemos observar que el acuerdo entre ambos experimentos, llevados a cabo por
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Figura 8.25: Estad´ıstica de estados excitados detectados en la µPLE de la muestra QR2 comparada
con el experimento de absorcio´n en a´reas macrosco´picas de la muestra QR1. Datos de absorcio´n
por cortes´ıa del Dr. Khaled Karrai (LMU, Mu¨nchen).
grupos distintos en muestras que contienen el mismo tipo de nanoestructuras, es al-
tamente satisfactorio. Segu´n el modelo armo´nico, podemos asignar el orden correcto
de las transiciones excitadas y as´ı se han etiquetado en la figura. El primer esta-
do excitado del espectro de absorcio´n corresponde a transiciones entre subbandas
distintas de la banda de valencia y conduccio´n, se − dh a 20 meV y pe − sh a 30
meV. Esta u´ltima fue propuesta para explicar la intensa luminiscencia en dicho ran-
go cuando el nivel de Fermi atraviesa los estados p de la banda de conduccio´n [fig.
7.14]. No obstante, ni una ni otra pueden ser investigadas en nuestro experimento
de µPLE dada la fuerte dispersio´n del la´ser para ∆E < 30 meV. La primera tran-
sicio´n que contribuye a la sen˜al de µPLE es la correspondiente a los estados tipo
p de cada banda a 40 meV. En un rango de ∼ 10 meV, el 40% de las resonancias
detectadas se agrupan formando un ma´ximo a unos 42 meV. A continuacio´n, en
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otros 15 meV, aparecen el 45% de las resonancias restantes centradas a unos 50 y
56 meV. Segu´n nuestros ca´lculos, e´stas deben corresponder a transiciones de − sh.
Estas transiciones pueden ser las responsables de la banda de alta energ´ıa detectada
en los experimentos de PL realizados en esta muestra. La distribucio´n alcanza un
ma´ximo aproximadamente a esta energ´ıa igual que lo hace el espectro de absorcio´n
mostrado en la misma figura. Cuando la sen˜al de absorcio´n decae, tambie´n lo hace
nuestra distribucio´n y el 15% de las resonancias restantes forman la cola de alta
energ´ıa. Estas corresponder´ıan a transiciones de ma´s alta energ´ıa entre subniveles
d cuyo ma´ximo es visible en el espectro de absorcio´n a 72 meV, y que han sido
observadas en algunos de los espectros de µPLE pero no han sido contabilizadas. El
acuerdo entre teor´ıa y los dos experimentos es considerable si tenemos en cuenta las
simplificaciones realizadas. Ma´s au´n, la asignacio´n de los estados que contribuyen
a cada rango del espectro excitado, corrobora las hipo´tesis hechas en el cap´ıtulo 7
a la vista de los espectros de macro PL, y tambie´n en el estudio por µPL de la
cola de alta energ´ıa de la muestra QR1 [fig. 8.5]. El hecho que estos estados tengan
de por s´ı una absorcio´n elevada, ratifica el que sean observados en emisio´n cuando
el nivel de Fermi inyecta resonantemente electrones en cada subbanda. Por u´lti-
mo, cabe destacar que se observa una modulacio´n de la distribucio´n de picos µPLE
de aproximadamente 7 meV. En principio, investigando un conjunto suficientemente
amplio de nanoestructuras deber´ıamos obtener una distribucio´n capaz de reproducir
adecuadamente el espectro de absorcio´n. En nuestro caso, el nu´mero de nanoestruc-
turas investigadas no es suficiente para determinar si dicha modulacio´n se debe a
un efecto intr´ınseco o no, aunque se esta´n investigando varias posibilidades que no
comentaremos aqu´ı. Por ello, y hasta confirmar estos resultados, conclu´ımos que es
la envolvente de la distribucio´n de picos de µPLE la que mejor se ajusta al espectro
de absorcio´n macrosco´pico.
Transicio´n del espectro discreto al continuo
Con todo lo dicho, el origen de las resonancias individuales queda suficiente-
mente explicado. Sin embargo, au´n tenemos que explicar por que´ la sen˜al no es
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exactamente cero all´ı donde no existen estados excitados correspondientes a la es-
tructura discreta de nuestras cajas cua´nticas. Vemos que en este sentido, la idea de
una caja cua´ntica ideal con niveles discretos y aislados falla en la descripcio´n de una
situacio´n real ma´s compleja. Para demostrarlo, es suficiente con hacer un balance
de energ´ıas sobre la estructura electro´nica de cada banda. Segu´n el experimento
de µPLE para una energ´ıa de deteccio´n de 1.293 eV, el ma´ximo correspondiente
a la WL ocurre a 135 meV sobre el estado fundamental excito´nico [fig. 8.24(a)].
En la aproximacio´n ma´s sencilla que podemos realizar, los estados electro´nicos en
la banda de conduccio´n y valencia se hallan equiespaciados, como hemos visto, 30
meV y 10 meV, respectivamente. Esto nos dejar´ıa con aproximadamente 2-3 sub-
bandas excitadas para electrones, y quiza´s una ma´s para huecos, antes de que los
niveles electro´nicos fuesen resonantes con el continuo de la WL, segu´n deducimos de
la energ´ıa de exceso de e´sta. Consideremos ahora la transicio´n inter-banda pe − ph
a (1.293 + 30 + 10) = 1.333 meV que dar´ıa lugar a una resonancia discreta en el
espectro de µPLE, y la transicio´n inter-banda entre el estado se y el borde de la
WL en la banda de valencia (1.293 + 4 × 10) = 1.333 meV que promocionar´ıa un
electro´n, ya en el continuo de la banda de valencia, al estado fundamental de la
banda de conduccio´n. Como vemos, llegamos a la notable conclusio´n de que ambas
transiciones son degeneradas [fig. 8.26]. Es decir, cuando la energ´ıa de excitacio´n es
superior a la suma de la transicio´n fundamental ma´s la energ´ıa de escape del hueco,
EX0 +∆Esh , las transiciones que involucran estados excitados discretos de nuestras
cajas cua´nticas, se hayan degeneradas con transiciones entre estados discretos de la
banda de conduccio´n y estados del continuo de la banda de valencia. Esto genera
pares electro´n-hueco, a partir de dicha energ´ıa, que contribuyen a la emisio´n pos-
terior del estado fundamental. Habida cuenta de que la densidad de estados de los
niveles deslocalizados es continua, tambie´n lo es la sen˜al de PLE correspondiente
como se observa en el experimento. En nuestro caso, dado que ~ωh ∼10 meV estas
transiciones continuas deben aparecer paulatinamente a partir de unos 40 meV que
concuerda con lo observado, si bien es cierto que no se ha podido investigar la zona
ma´s resonante del espectro.
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Figura 8.26: Diagrama de niveles energe´ticos que intervienen en los espectros de µPLE. So´lo tres
subbandas de electrones y cuatro de huecos son posibles para el potencial de confinamiento de
nuestros anillos cua´nticos. Las transiciones inter-banda no so´lo involucran estados ligados, sino
tambie´n transiciones entre el continuo de una banda, y los estados discretos de la otra, pueden
aparecer mucho antes de que la WL intervenga directamente en el espectro.
En la figura 8.27 se encuentran reflejados los espectros de µPL y µPLE de un ani-
llo cua´ntico aislado. Las transiciones entre estados discretos (b-b), discreto-continuo
(b-c), y continuo-continuo (WL, e−-A0 y GaAs) se han sen˜alado en la figura, as´ı co-
mo en el diagrama de los niveles de energ´ıa involucrados. Tan so´lo nos resta discutir
que mecanismos de relajacio´n y que anchuras de l´ınea cabe esperar en la estructura
electro´nica que acabamos de determinar. Aqu´ı el papel de los estados cuasi-continuos
es determinante. En ausencia de dicho continuo, los mecanismos de relajacio´n dis-
ponibles para el par electro´n-hueco se reducen a procesos capaces de conectar entre
si los niveles de una densidad de estados discreta. Esto reduce las posibilidades a
la relajacio´n por emisio´n de fonones o´pticos desde un conjunto discreto de energ´ıas
de exceso, o, tal y como vimos en la seccio´n anterior al examinar la anchura de
l´ınea de la µPL, a la interaccio´n coulombiana entre portadores (Auger) cuando la
ocupacio´n de la caja cua´ntica es elevada o la transicio´n examinada se encuentra
cerca del continuo de la WL. Sin embargo, incluso para estados que se hayan fuer-
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Figura 8.27: Espectros de µPL y µPLE de un anillo cua´ntico aislado de InAs. Las diferentes
contribuciones al espectro se sen˜alan en el diagrama insertado.
temente ligados, como por ejemplo los estados tipo p, la presencia de un continuo
resonante a la misma energ´ıa acaba de ser demostrada. El excito´n que ocupa uno de
estos estados es degenerado con el par electro´n-hueco correspondiente a la transicio´n
b-c, y cualquier potencial que conecte ambos lleva ineludiblemente a un mecanis-
mo de relajacio´n y, consecuentemente, a un ensanchamiento de la l´ınea discreta. A
baja temperatura, la dispersio´n entre ambos ocurre por fonones acu´sticos de baja
energ´ıa, lo cual explica el comportamiento lineal de la anchura de l´ınea entre 4 y 60
K [67, 134]. Adicionalmente, la degeneracio´n de ambos niveles lleva a una eficiencia
superior de mecanismos Auger entre estados discretos y el continuo, incluso cuando
el estado excitado esta´ ocupado con un so´lo portador [24, 127]. A la vista de nuestro
resultado experimental, otra consecuencia se extrae de dicho ensanchamiento, y es
que la captura de electrones dara´ lugar a una banda en el espectro de µPLE, casi
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resonante con el ma´ximo de la WL, y cuya anchura refleja el ensanchamiento, y
posible desdoblamiento, de los estados tipo d que pueden participar de la captura de
un electro´n por emisio´n de un fono´n LO. Esto explicar´ıa el sistema´tico ma´ximo que
aparece en nuestros espectros de µPLE alrededor de la WL, y que hab´ıa quedado
pendiente en la discusio´n.
Figura 8.28: Anchura de l´ınea de las resonancias detectadas en los espectros de µPLE frente a su
energ´ıa de exceso. Un ensanchamiento paulatino y creciente con la energ´ıa de exceso se extrae de
la correlacio´n de los datos experimentales.
Para confirmar este ensanchamiento de los estados excitados, podemos repre-
sentar la anchura de los picos individuales detectados en los diferentes espectros de
µPLE en funcio´n de su energ´ıa de exceso. El resultado se representa en la figura
8.28. En la misma, se ha representado en l´ınea horizontal la resolucio´n espectral del
experimento de µPLE que corresponde como se ha dicho anteriormente a la anchura
de nuestro la´ser de Ti-Zafiro y que es de ∼ 30 GHz, segu´n el fabricante. Nosotros
hemos tomado una estimacio´n ma´s conservadora, dado que la cavidad se haya so´lo
optimizada para longitudes de onda resonantes con la emisio´n. Las resonancias aso-
ciadas a los estados excitados detectados en el rango entre 35 y 70 meV, vemos que
tienen anchuras entre 350 y 1600 µeV, con una clara correlacio´n entre la anchura
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y la energ´ıa de exceso. Despreciando feno´menos de desfase puro, o asociados a la
recombinacio´n radiativa del estado fundamental y/o excitado, que juegan un papel
poco importante y contribuyen a un tanto por ciento pequen˜o de la anchura de l´ınea,
el tiempo de relajacio´n puede ser estimado directamente de e´sta. De esta manera,
segu´n hemos visto en la seccio´n 8.1.2, tenemos que τ ∼ ~/Γ, siendo Γ la anchura
total a media altura de la transicio´n. Esto nos proporciona tiempos de vida entre
∼ 0.3 ps y ∼ 2 ps, que son del orden de lo encontrado en nanoestructuras simila-
res, y en el mismo rango, por me´todos de resolucio´n temporal no lineales y µPLE
[139, 24]. Vemos que incluso en este rango de energ´ıas reducido, y so´lo considerando
las resonancias individuales claramente visibles sobre el fondo, se aprecia un ensan-
chamiento de las mismas al aumentar el acoplamiento con el continuo de la energ´ıa
de excitacio´n. El ensanchamiento, grosso modo, es aproximadamente lineal con la
energ´ıa de exceso, aunque la dispersio´n obtenida previene de sacar conclusiones al
respecto por el momento. Este ensanchamiento esta´ de acuerdo con los resultados
que hemos discutido, y corrobora los resultados en funcio´n de la temperatura de
otros autores tal y como hab´ıamos anunciado.
8.2.3. µPLE en funcio´n del campo ele´ctrico aplicado
Finalizaremos este cap´ıtulo mostrando brevemente los resultados obtenidos re-
pitiendo el experimento de µPLE para diferentes voltajes aplicados. Un estudio
detallado no es posible pues no se dispone de datos experimentales en un rango lo
bastante amplio de voltajes. Parte de los mismos han sido presentados en el aparta-
do anterior, donde hab´ıamos aplazado algunas discusiones atribuye´ndolas a posibles
efectos electrosta´ticos. Nos centraremos en el estudio de la zona de energ´ıas de exce-
so entre 35 y 70 meV, pues es all´ı donde la mayor´ıa de las resonancias individuales
pueden ser detectadas. Los espectros se han realizado en la regio´n de voltajes entre
Vg = −0.1 V y Vg = 0.3 V, por tanto, y segu´n sabemos del estudio de la µPL,
las resonancias observadas corresponden a nanoestructuras vac´ıas, o que tienen un
u´nico electro´n en exceso antes de que el par electro´n-hueco sea generado por el la´ser
de excitacio´n. Tal situacio´n, sin embargo, no es relevante en este estudio pues las
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transiciones detectadas en el espectro de µPLE corresponden a niveles superiores
al fundamental, y por tanto hay que descartar un posible bloqueo de las mismas
por el principio de exclusio´n de Pauli [fig. 8.29] [101]. Por otro lado, la interaccio´n
coulombiana entre el electro´n adicional y el excito´n es como sabemos de ∼3 meV,
mucho menor que las energ´ıas de exceso consideradas.
N =0
e
N =1
e
N =2
e
s
p
Figura 8.29: Bloqueo de la absorcio´n del estado fundamental por el principio de exclusio´n de Pauli.
Dicho esto, en las figuras 8.30 y 8.31 se han representado los espectros de µPLE
y µPL obtenidos para dos energ´ıas de deteccio´n diferentes y varios voltajes aplicados
en el rango indicado.
Para una energ´ıa de deteccio´n en torno a 1.2931 eV, una sola nanoestructura
contribuye a los espectros en el rango de voltajes cubierto. En el panel de la dere-
cha, la dependencia frente al voltaje de la µPL refleja un pronunciado corrimiento
hacia bajas energ´ıas, y una persistencia de la l´ınea de emisio´n entre -0.1 y 0.25 V.
Los espectros de µPLE obtenidos para esta l´ınea de emisio´n se encuentran represen-
tados en los paneles de la izquierda. En ellos vemos, que los picos correspondientes
a los estados excitados reproducen el corrimiento hacia bajas energ´ıas del estado
fundamental.
En la figura 8.31, se representa la misma informacio´n en otro rango de energ´ıas
de deteccio´n. En este caso, varias resonancias son detectadas en µPL, dando lugar
a varios espectros de µPLE en los paneles de la izquierda. El comportamiento de
estas l´ıneas es diferente del observado en la anterior. So´lo la l´ınea B a 1.2870 eV,
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Figura 8.30: Espectros de µPLE en el rango de energ´ıas de exceso asociado a las transiciones pe-pe
y de-sh, obtenidos alrededor de Edet = 1.2931 eV. Cada panel vertical de izquierda a derecha
corresponde a un voltaje aplicado de -0.1, 0.1, 0.2 y 0.0 V, respectivamente. A la derecha, se
muestra la correspondiente µPL en funcio´n del voltaje, obtenida en el mismo rango.
muestra un corrimiento Stark discernible con la resolucio´n de nuestro espectro´metro.
Adema´s, justo para Vg = 0.1 V las l´ıneas de µPLE desaparecen para esta energ´ıa
de deteccio´n y da la impresio´n de que reaparecen a -0.1 V (B’). El resto de las
resonancias so´lo contribuyen a la PLE para voltajes superiores o iguales a 0.1 V.
Esto se encuentra, no obstante, correlacionado con los voltajes para los cuales las
resonancias respectivas aparecen en el panel de la derecha.
La principal conclusio´n que se puede extraer de los espectros presentados22 es
22Dejando aparte la energ´ıa, nu´mero, y anchura de los picos, que han sido analizadas en detalle
en el apartado anterior, y considerando que el rango de voltajes estudiado no permite analizar
feno´menos tales como el principio de exclusio´n, y sus consecuencias sobre la dina´mica de absorcio´n-
relajacio´n.
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Figura 8.31: Espectros de µPLE en el rango de energ´ıas de exceso asociado a las transiciones pe-pe
y de-sh, obtenidos alrededor de Edet = 1.2868 eV. Cada panel vertical de izquierda a derecha
corresponde a un voltaje aplicado de -0.1, 0.1, 0.2 y 0.0 V, respectivamente. A la derecha, se
muestra la correspondiente µPL en funcio´n del voltaje, obtenida en el mismo rango.
la correlacio´n existente entre los espectros de µPLE y µPL en funcio´n del voltaje.
Tanto el corrimiento Stark, como la aparicio´n y desaparicio´n de los picos corres-
pondientes a los estados excitados, ocurren a los voltajes en que la linea de µPL
tiene un comportamiento ana´logo. Sin embargo, una mirada ma´s atenta revelar´ıa
ciertas desviaciones sistema´ticas. Por ejemplo, el pico D de la figura 8.31 aparece en
el espectro de µPL a partir de 0.4 V y, sin embargo, los estados excitados corres-
pondientes son ya visibles cuando Vg =0.3 V. Lo contrario ocurre para la resonancia
aislada de la figura 8.30. La intensidad de la emisio´n cae a cero a 0.25 V, mientras
que la intensidad de los estados excitados es au´n muy intensa a 0.3 V. Mencio´n
aparte, merece el comportamiento de la l´ınea B en la figura 8.31. Como vemos, la
212 Cap. 8: Micro-espectroscop´ıa o´ptica de emisio´n: µPL y µPLE
l´ınea de emisio´n es claramente visible para Vg = 0.1 V y sin embargo las l´ıneas de
µPLE han desaparecido por completo. No esta´ claro en esta situacio´n si la l´ınea B’
puede atribuirse a su reaparicio´n.
Desafortunadamente, la magnitud y aparente disparidad de las diferencias ob-
servadas no es suficiente para probar de manera definitiva, como pretend´ıamos, si
existe una diferencia entre el campo efectivo en la zona intr´ınseca cuando la exci-
tacio´n es resonante respecto a la situacio´n de excitacio´n cercana a la barrera. Por
tanto, no podemos concluir si los efectos observados en el apartado anterior pueden
ser intr´ınsecos [pa´gs. 190 y 198]. Para ello un estudio ma´s sistema´tico, muestreando
el rango de voltajes de manera ma´s fina es necesario. Por razones histo´ricas, ese
estudio no se pudo completar en su momento. Por lo tanto, hemos de dejar abiertas
las cuestiones relativas a este respecto, o tentativamente atribuirlas a los feno´menos
intr´ınsecos all´ı comentados.
Para acabar, recapitulemos lo que hemos visto en esta seccio´n. Hemos investigado
la estructura electro´nica de anillos cua´nticos aislados de InAs mediante experimen-
tos de µPLE. Con este estudio, hemos obtenido informacio´n sobre los feno´menos
de captura y acoplamiento electro´nico entre impurezas aceptoras y las nanoestruc-
turas cua´nticas, confirmando algunos resultados obtenidos con te´cnicas discutidas
anteriormente. Igualmente, tanto la distribucio´n como el nu´mero de las resonancias
observadas en los espectros de µPLE, se hallan en perfecto acuerdo con experimen-
tos de absorcio´n de otros autores, y con el modelo parabo´lico que mejor describe el
potencial de confinamiento de estos anillos. Tambie´n hemos investigado los procesos
de relajacio´n intra-banda desde los estados excitados hacia el estado fundamental,
as´ı como los procesos de captura de portadores desde la WL. Ambos se hayan do-
minados por la existencia de un continuo degenerado con las transiciones discretas
para energ´ıas de exceso ≥ 40 meV. Finalmente, se ha encontrado que algunos efectos
observados pueden deberse a feno´menos de interaccio´n fuerte entre el campo elec-
tromagne´tico y la materia, si bien es necesaria ma´s investigacio´n a este respecto.
Cap´ıtulo 9
Espectroscop´ıa o´ptica de
modulacio´n de nanoestructuras
cua´nticas aisladas: µ∆T y µ∆R
En el cap´ıtulo anterior hemos estudiado las propiedades individuales de cajas
cua´nticas aisladas mediante experimentos de espectroscop´ıa de emisio´n. La resolu-
cio´n espectral alcanzada se hallaba limitada por nuestro espectro´metro o nuestro
la´ser de Ti-Zafiro. En este cap´ıtulo vamos a demostrar co´mo es posible medir la la
absorcio´n o´ptica de una so´la caja cua´ntica aislada utilizando para ello una nueva
te´cnica de modulacio´n de alta resolucio´n espacial y espectral.
En la seccio´n 5.5 vimos una expresio´n que nos permit´ıa calcular la fuerza de
oscilador a partir de la intensidad integrada de absorcio´n de una transicio´n inter-
banda dada en un material en volumen [ec. (5.21)]. En el caso de nanoestructuras
cua´nticas aisladas, so´lo una fina capa del material contribuye a la absorcio´n a una
longitud de onda resonante con los estados electro´nicos de las cajas cua´nticas. Si
ND es la densidad superficial de aquellas , el nu´mero de niveles que contribuyen
a una transicio´n inter-banda dada depende de la degeneracio´n de la subbanda en
particular. Si la transicio´n es la fundamental entonces N = ND × 2 es el nu´mero de
osciladores por unidad de a´rea que contribuyen a la absorcio´n en el rango Ess±∆E.
Esto nos permite calcular la fuerza de oscilador correspondiente a una sola de estas
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transiciones integrando la absorcio´n sobre la banda inhomoge´nea correspondiente al
estado fundamental. De esta manera, reescribiendo la ecuacio´n (5.21), tenemos:
Nf =
2m0²0cn
~e2pi
IAbs (9.1)
donde IAbs viene dada en eV y el resto de magnitudes tienen su significado
habitual. Por otro lado, en la figura 7.15 se mostraron los espectros de absorcio´n
correspondientes a las muestras QD1 y QR1, las cua´les, como sabemos, contienen
puntos cua´nticos y anillos cua´nticos de InAs, respectivamente. Ahora podemos uti-
lizar el me´todo recie´n descrito y calcular la fuerza de oscilador correspondiente a la
transicio´n fundamental en ambas nanoestructuras. Integrando el pico de ma´s baja
energ´ıa de cada espectro resulta IQD1ss = 5.7±0.2 eV y IQR1ss = 6.0±0.2 eV, respecti-
vamente. Dado que ambas muestras tienen una densidad superficial similar (5× 109
cm−2) podemos calcular las fuerzas de oscilador correspondientes a dichos valores
de la intensidad integrada. El resultado es obviamente similar para ambas e igual
a f expQD ∼ 12 y f
exp
QR ∼ 12.51. Por otro lado, la fuerza de oscilador de una transicio´n
dada puede calcularse a partir de su definicio´n en la ecuacio´n 5.23. Como ya se dijo
entonces, la fuerza de oscilador es proporcional al solapamiento de las funciones de
onda envolventes de hueco y electro´n en sus respectivos estados. En nuestro caso:
f =
|〈sh|se〉|2Ep
2~ω
(9.2)
donde Ep da cuenta del solapamiento de las funciones de Bloch y vale 25.7 eV en
GaAs2, y:
|〈sh|se〉| = 2lelh
l2e + l
2
h
(9.3)
puede calcularse a partir de las funciones de onda del oscilador armo´nico bidimensio-
nal que ya conocemos [99]. Introduciendo los valores que se extraen del experimento
de absorcio´n: ~ωQD = 1.1 eV y ~ωQR = 1.3 eV. Y sustituyendo los valores de las
longitudes efectivas de la referencia [101] para la muestra QD1, y de la seccio´n 8.1.4
1El ı´ndice de refraccio´n utilizado es n =
√
²GaAsr +1
2
, como en la referencia [101], y trata de
reflejar la proximidad de la superficie de la muestra.
2El valor correspondiente del InAs es de 19 a 21 eV segu´n diversos autores [133].
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para la muestra QR2 (∼QR1), obtenemos que f teoQD = 10.8 y f teoQR = 5.5. Estos valo-
res reproducen razonablemente bien los resultados experimentales, demostrando una
vez ma´s que los puntos cua´nticos de InAs se ajustan mejor al modelo parabo´lico.
Vemos por tanto que a partir de la intensidad integrada de absorcio´n de un
experimento macrosco´pico, es posible obtener informacio´n microsco´pica de nuestro
sistema electro´nico. No obstante, no cabe duda que mucha ma´s informacio´n se podr´ıa
obtener midiendo directamente la absorcio´n de una so´la de estas cajas cua´nticas.
9.1. Espectroscop´ıa de absorcio´n de cajas cua´nti-
cas aisladas de InAs
Para ello disponemos de un la´ser de diodo de cavidad externa, que es sintonizable
en un rango de 20 nm centrado en 1060 nm 3. Tal y como se dijo en el cap´ıtulo 3, estos
la´seres ofrecen unas caracter´ısticas inmejorables en te´rminos de anchura de l´ınea. En
el caso que nos ocupa, el fabricante garantiza una estabilidad de la emisio´n dentro de
un ancho de banda de 2 MHz en per´ıodos de varios d´ıas de funcionamiento continuo
a λ fija. Dicho valor corresponde a una anchura de l´ınea menor de 0.01 µeV y es
mucho menor que lo que razonablemente cabe esperar de nuestras nanoestructuras.
En segundo lugar disponemos de un microscopio confocal a baja temperatura similar
al utilizado en las experiencias de emisio´n de los cap´ıtulos anteriores4. Como vamos
a ver un poco ma´s adelante, para calcular las magnitudes relevantes a partir del
experimento de absorcio´n, es necesario conocer el a´rea iluminada sobre la muestra.
Por ello, en este caso se ha medido directamente a esa longitud de onda el a´rea de
la PSF de iluminacio´n suponiendo una distribucio´n gaussiana de la intensidad. El
procedimiento se basa en el me´todo del filo de cuchillo5, y el resultado es A = 1.91
µm2. Por u´ltimo, nuestra muestra es colocada en el interior de dicho microscopio
a 4.2 K de temperatura y justo en la vertical del a´rea activa de un fotodiodo p-i-
3EOSI 2010, External cavity diode laser.
4Esta experiencia se llevo´ a cabo por el autor en el CENS (Mu¨nich).
5
Knife-edge.
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n de germanio de 2 mm de dia´metro. El procedimiento general de alineamiento y
busqueda de foco ya se ha descrito anteriormente, as´ı como el me´todo utilizado para
aplicar un campo ele´ctrico en la direccio´n de crecimiento de las nanoestructuras.
9.1.1. Consecuencias del principio de exclusio´n de Pauli en
la absorcio´n de cajas cua´nticas de InAs
Antes de continuar, es necesario describir brevemente que es lo que ocurre con
el espectro de absorcio´n cuando variamos el voltaje aplicado a la muestra QD1.
En la figura 9.1, se han representado los espectros de absorcio´n obtenidos en
dicha muestra a partir de un nu´mero elevado de puntos cua´nticos (configuracio´n
macro)[101]. En la misma, podemos observar cuales son las consecuencias de las in-
teracciones coulombianas al variar el voltaje aplicado a la muestra. Cuando el voltaje
inverso es elevado, en el espectro de absorcio´n se observan claramente las transicio-
nes entre las diferentes subbandas de la banda de valencia y conduccio´n. Hasta tres
subbandas contribuyen a la absorcio´n en este caso. En la banda de conduccio´n, tal y
como ya sabemos, dichas subbandas pueden ser ocupadas con electrones procedentes
del contacto o´hmico, que son capaces de atravesar la barrera de potencial por efecto
tu´nel a ciertos voltajes que son determinados de la curva de capacitancia-voltaje [fig.
7.7(d)]. En estas condiciones, los resultados de absorcio´n de la figura 9.1 pueden ser
explicados completamente. A -0.75 V, un electro´n en exceso esta´ presente en el nivel
fundamental cuando la transicio´n o´ptica inter-banda tiene lugar. El resultado es un
desplazamiento hacia bajas energ´ıas de la resonancia (sec. 8.1.4), y una disminu-
cio´n en un factor dos de la intensidad integrada Is−s. Si continuamos aumentando
el voltaje, un nuevo electro´n ocupara´ el estado fundamental cuando Vg = −0.5 V.
En estas condiciones, adema´s de un nuevo desplazamiento hacia bajas energ´ıas, la
transicio´n correspondiente al estado fundamental desaparece completamente. E´sta
es la consecuencia del principio de exclusio´n de Pauli que pretend´ıamos mostrar.
En nuestra experiencia de micro-absorcio´n, el la´ser disponible es resonante con las
transiciones entre subbandas tipo p del espectro de absorcio´n (λ = 1.17 eV). Por ello,
9.1 Espectroscop´ıa de absorcio´n de cajas cua´nticas aisladas de InAs 217
1.05 1.10 1.15 1.20 1.25 1.30
0.9996
0.9997
0.9998
0.9999
1.0000
1.0001
1.0002
1.0003
1.0004
1.0005
N=2
N=1
N=0
- 0.5 V
- 0.75 V
d-d
p-p
 
 
T(
V g
)-T
(0.
6 
V)
 
Photon Energy (eV)
s-s
Coulomb
shifts
Pauli Blocking
- 1.4 V
Figura 9.1: Espectros de absorcio´n en funcio´n del voltaje obtenidos en un a´rea macrosco´pica de
la muestra QD1 a 4.2 K. A voltajes elevados todos los estados de la banda de conduccio´n se ha-
yan ocupados y las transiciones inter-banda no son posibles en absorcio´n. El espectro obtenido
para dicho voltaje se utiliza para normalizar los espectros de esta figura. Se observa claramente
co´mo, cuando el estado fundamental esta´ totalmente ocupado por electrones en exceso, la tran-
sicio´n correspondiente desaparece del espectro de absorcio´n. Los espectros han sido desplazados
verticalmente a fin de resaltar las diferencias entre ellos. Datos experimentales por cortes´ıa del Dr.
Khaled Karrai (Mu¨nich).
especial atencio´n habra´ que prestar al efecto recie´n descrito en la interpretacio´n de los
resultados. Como vamos a ver, informacio´n valiosa de los mecanismos de relajacio´n
intra-banda y de la interaccio´n radiacio´n-materia en estas nanoestructuras puede
ser extra´ıda del espectro de micro-absorcio´n cuando el nivel fundamental se haya
bloquedo por el principio de exclusio´n.
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9.1.2. Conceptos ba´sicos
Fuerza de oscilador y absorcio´n de una caja cua´ntica aislada. Teor´ıa
La expresio´n (9.1) corresponde a la fuerza de oscilador efectiva de N osciladores
ide´nticos por unidad de a´rea y nos ha servido para calcular la fuerza de oscilador
de cada uno a partir de la intensidad integrada de absorcio´n. Consideremos ahora
la intensidad integrada reescribiendo la ecuacio´n (5.21):
∫ +∞
−∞
αN(E)dE =
~e2Nf
m0²0cneff
∫ +∞
−∞
Γ
4(E − E0)2 + Γ2dE (9.4)
donde Γ es la anchura total a media altura de la curva de absorcio´n correspondien-
te a cada oscilador individual. Con esto estamos suponiendo que cada resonancia
queda descrita por dos niveles discretos, sometidos a la accio´n de un campo elec-
tromagne´tico de baja intensidad, monocroma´tico y de frecuencia ω = E/~, y que
se cumple que ω0 À Γ [140, 141]. En estas condiciones, la respuesta del oscilador
es armo´nica y viene dada por la lorentziana introducida en la ecuacio´n (8.1), don-
de la constante C puede evaluarse por comparacio´n con (9.4). Con esto la seccio´n
transversal de absorcio´n por cada nanoestructura presente en un a´rea de nivel de
iluminacio´n constante A vendra´ dada por:
s(E) =
αN(E)
AND
=
g
A
~e2f
m0²0cneff
Γ
4(E − E0)2 + Γ2 (9.5)
donde g = N/ND es el nu´mero de estados degenerados a frecuencia ω0
6.
Dado que estamos interesados en las transiciones p-p de la muestra QD1, po-
demos utilizar la expresio´n (9.1) para calcular su fuerza de oscilador, integrando
la absorcio´n para dichos estados cuadruplemente degenerados. El resultado es que
Ipp = 1.36× 10−5 eV, con lo que tenemos para la fuerza de oscilador f ∼ 14.2. Con
este valor, y suponiendo una anchura de l´ınea para el estado excitado de Γ =200
µeV, como las que hemos encontrado en el cap´ıtulo 8, tenemos que la ma´xima absor-
cio´n en resonancia de una so´la transicio´n entre estas subbandas es de ∼ 1.1× 10−4,
6Hay que notar que en el experimento de micro-absorcio´n la degeneracio´n va a ser poco probable,
dado que, en general, cualquier desdoblamiento de dichos estados mayor que la anchura de l´ınea
homoge´nea va a provocar que g = 1 (ver ma´s adelante).
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Figura 9.2: Curva de absorcio´n de una sola transicio´n inter-banda entre subestados tipo p en cajas
cua´nticas de InAs.
que concuerda con el valor anunciado en 6.5. La lorentziana correspondiente se ha
representado en la figura 9.2.
Fuerza de oscilador y absorcio´n de una caja cua´ntica aislada. Experimento
I
Con lo dicho hasta ahora tenemos los ingredientes necesarios para intentar medir
la absorcio´n de una sola caja cua´ntica presente en nuestra muestra QD1. A tal fin
y dado que nuestro la´ser es sintonizable, podemos proceder de la manera habitual
sintonizando el mismo de manera continua en el rango de energ´ıas correspondiente a
la absorcio´n p-p de la figura 9.1. Para ello, el la´ser utilizado dispone de dos me´todos
de operacio´n de diferente ancho de banda, ∆λ. Ambos me´todos permiten sintonizar
la longitud de onda cambiando la longitud de la cavidad externa segu´n la confi-
guracio´n dada en el diagrama 3.8. En el primero se cambia el a´ngulo β del espejo
M2 mediante un motor paso a paso (∆λ ∼ 20 nm), mientras que en el segundo se
realiza un ajuste hiperfino mediante un piezoele´ctrico alrededor de un a´ngulo dado
(∆λ ∼ 0.06 nm).
En la figura 9.3, se muestra la intensidad de la corriente generada en el fotodiodo
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Figura 9.3: Modulacio´n de la intensidad transmitida a trave´s de la muestra variando la longitud
de onda del la´ser (circulos). Coeficiente de transmisio´n de un etalon de 10.015 mm de espesor y
reflectividades dadas por los materiales del objetivo y de la muestra (l´ınea so´lida).
colocado bajo la muestra en funcio´n de la longitud de onda del la´ser sintonizada por
el segundo me´todo. El microscopio se haya en las condiciones o´ptimas de foco y la
longitud de onda central coincide con el ma´ximo de las transiciones p-p de la figura
9.1. Adema´s, esto se realiza aplicando un voltaje para el cual los estados p de la
banda de conduccio´n se hayan desocupados en ausencia de luz. Como vemos en la
figura, la sen˜al detectada de esta manera sufre variaciones perio´dicas respecto a la
longitud de onda del la´ser. Este comportamiento es caracter´ıstico de experimentos
de transmisio´n donde el haz de prueba ha de atravesar la´minas delgadas. Sin em-
bargo, el per´ıodo de las oscilaciones es ∼ 0.055 nm, lo cual implica de hecho una
la´mina extremadamente gruesa. Efectivamente, si λ1 y λ2 son las longitudes de onda
correspondientes a los ma´ximos de intensidad, tenemos que ∆φ = 4piD
(
1
λ1
− 1
λ2
)
ha de ser igual a 2pi. Esto nos arroja un valor para el espesor de la la´mina de D ∼10
mm, que, como vemos, es mucho mayor que el espesor de la muestra o de cualquier
filtro utilizado. De hecho, dicha distancia es, por construccio´n, la que separa el plano
focal sobre la muestra del extremo pulido de la fibra de excitacio´n-coleccio´n [fig. 6.4].
La presencia de tales interferencias es una consecuencia directa de la elevada longi-
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tud de coherencia del la´ser utilizado y del alineamiento inherente a la microscop´ıa
confocal.
A fin de comprobar este extremo, podemos calcular el coeficiente de transmisio´n
de un etalon formado por dos superficies, una de s´ılice y n0 = 3.4, y otra de GaAs
y n = 2.67, separadas por una columna de aire de 10.015 mm de espesor.
R0 =
(
1− n0
1 + n0
)2
R =
(
n− 1
n+ 1
)2
δ =
4piD
λ
t =
IT
I0
=
(1−R0)(1−R)
(1−√R0R) + 4
√
R0R sin(
δ
2
)
(9.6)
El resultado se muestra en l´ınea so´lida en la figura 9.3 reproduciendo adecuada-
mente la modulacio´n de intensidad observada. Este efecto interferencial tendra´ con-
secuencias importantes ma´s adelante, pero por ahora hemos de llegar a la conclusio´n
que variar la longitud de onda no va a ser un buen me´todo para medir la absorcio´n
de nuestras cajas cua´nticas individuales. Efectivamente, las interferencias aparecen
espaciadas entre s´ı una distancia que es del orden de las anchuras de l´ınea que pre-
tendemos medir y, por ello, es de esperar una distorsio´n de las mismas. Por otro lado,
cambiar la longitud de onda del la´ser lleva consigo una inestabilidad modal de la
cavidad, que aunque reducida en este tipo de la´seres (cap. 3), puede ser importante
en el l´ımite de sen˜ales extremadamente bajas que pretendemos medir.
Fuerza de oscilador y absorcio´n de una caja cua´ntica aislada. Experimento
II
El problema que acabamos de describir no es exclusivo del estudio de nanoestruc-
turas cua´nticas y suele aparecer, en mayor o menor grado, en todos los experimen-
tos de transmisio´n. Cuando esto ocurre, lo habitual es proceder a desconvolucionar
nume´ricamente ambos efectos y as´ı extraer la informacio´n de absorcio´n requerida.
7 nGaAs+1
2
222 Cap. 9: Micro-espectroscop´ıa o´ptica de modulacio´n: µ∆T y µ∆R
-0.25 -0.20 -0.15 -0.10 -0.05
894.6
894.8
895.0
895.2
895.4
895.6
895.8
896.0
λLaser
Sample QR1
Gate Voltage (V)
W
av
e
le
n
gt
h 
(nm
)
a
-0.25 -0.20 -0.15 -0.10 -0.05
894.6
894.8
895.0
895.2
895.4
895.6
895.8
896.0
Voltage 
SweepingW
a
ve
le
n
gt
h 
(nm
)
Gate Voltage (V)
 
 
b Laser
Optical
Transition
SIMULATION
λLaser
Wavelength (nm)
   
 
Figura 9.4: Espectros de µPL en funcio´n del voltaje aplicado en la muestra QR2 (a) y diagra-
ma explicativo del experimento de absorcio´n (b). El corrimiento Stark de confinamiento cua´ntico
permite sintonizar la resonancia o´ptica y la longitud de onda fija del la´ser.
Sin embargo, en nuestro caso, podemos proceder de una manera ma´s adecuada con
objeto de evitar la desconvolucio´n nume´rica.
Hemos visto a lo largo de los cap´ıtulos anteriores que la aplicacio´n de un campo
ele´ctrico externo produce diversos efectos sobre la estructura electro´nica de nuestras
cajas cua´nticas individuales. En la discusio´n, hemos encontrado que estos estados
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electro´nicos, sometidos a un voltaje inverso, son modificados por el efecto Stark de
confinamiento cua´ntico (cap. 6 y 8). En nuestras muestras dicho efecto da lugar
invariablemente a un desplazamiento hacia bajas energ´ıas de la emisio´n de tipo
parabo´lico. Podemos, por tanto, disen˜ar un experimento que explote este efecto
cua´ntico. En la figura 9.4(a) se muestra la dependencia frente al voltaje aplicado de
la µPL de una sola l´ınea de emisio´n detectada en la muestra QR18. El corrimiento
Stark es aparente y sobre la emisio´n podemos dibujar una l´ınea correspondiente al
la´ser de prueba. En este caso, la anchura de l´ınea de la emisio´n corresponde a la del
espectro´metro, aunque se cumple que la anchura real siempre va a ser mayor que la
del la´ser empleado.
La idea del experimento es entonces sencilla. Para una longitud de onda de
prueba fija, y una anchura de l´ınea del la´ser mucho menor que la de la resonancia
que pretendemos investigar, podemos cambiar externamente el campo ele´ctrico, de
manera que la transicio´n o´ptica entre en resonancia con el la´ser. En ese momento, se
producira´ una absorcio´n de α0 fotones, que virtualmente podremos detectar como
una variacio´n de la fotocorriente de nuestro fotodiodo. Dado que la longitud de
onda se mantiene constante, con este me´todo evitamos, como pretend´ıamos, los
mencionados efectos interferenciales.
Otra ventaja del me´todo es que permite medir ∆T/T inequ´ıvocamente, sin ma´s
que aplicar un voltaje V = Vg0+∆V sin(ωmodt), modulado a una frecuencia ωmod. En
este caso, la corriente generada en el fotodiodo tendra´ dos componentes, una continua
dada por el nivel de iluminacio´n IT constante
9 que atraviesa la muestra fuera de
resonancia, y otra alterna de valor ∆I sin(ωmodt). Dado que e´sta so´lo sera´ distinta
de cero cuando la transicio´n o´ptica y el la´ser se encuentren en resonancia, medir el
coeficiente de absorcio´n10 a energ´ıa fija consistira´ en medir ∆Imax/IT . Y, dado que
conocemos la relacio´n Vg(ω) a trave´s del efecto Stark, hallar la curva de absorcio´n
en funcio´n de la energ´ıa, α(ω), sera´ posible hallando ∆Imax(Vg)/IT . Adema´s, de
8Se elige esta muestra para ejemplificar el concepto pero es irrelevante el que sea una u otra.
9Pues es obviamente independiente del voltaje aplicado.
10En el caso de un so´lo oscilador localizado, esta magnitud corresponde a la seccio´n transversal
de absorcio´n. Por ello utilizaremos ambos te´rminos indistintamente.
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manera natural, la amplitud de la corriente modulada de esta manera puede ser
detectada mediante un amplificador (lock-in) sintonizado a la frecuencia ωmod, con
los beneficios que de ello se deriva en la relacio´n sen˜al-ruido.
Sin embargo, hemos de notar que por el me´todo descrito, una curva de absorcio´n
α(ω) de tipo lorentziano, no va a proporcionar una curva ∆Imax(ω)/IT que tam-
bie´n lo sea [142]. En el caso ma´s sencillo, si la anchura de l´ınea es mayor que la
modulacio´n de la energ´ıa de la transicio´n provocada por el voltaje variable, la curva
resultante sera´ la derivada de una lorentziana de amplitud pico a pico proporcional
a la amplitud de la modulacio´n. En el caso ma´s general, la dependencia entre la am-
plitud de modulacio´n utilizada y la curva resultante del experimento de absorcio´n
es ma´s complicada. En el ape´ndice C se recoge una discusio´n detallada.
Modulacio´n cuadrada en los l´ımites ∆Emod À γ y ∆Emod ¿ γ
La ecuacio´n (C.2) fue introducida en el ape´ndice C para describir el caso ha-
bitual de modulacio´n de voltaje sinusoidal. En lugar de ella, podemos utilizar una
modulacio´n de tipo cuadrado y analizar que es lo que cabe esperar a la salida del am-
plificador sincronizado. En las figuras 9.5(a) y (b) se ha esquematizado la situacio´n
experimental que venimos describiendo en el caso en que la modulacio´n de voltaje
aplicada sea cuadrada.
Si Vg es el voltaje aplicado a la muestra, y ∆V es la amplitud pico a pico de
la modulacio´n cuadrada que estamos utilizando, cuando disminuyamos paulatina-
mente Vg, llegara´ un momento en que la situacio´n sera´ como la descrita en la figura
9.5(a). En la misma, el la´ser de prueba y la transicio´n inter-banda se encuentran en
resonancia justo cuando el voltaje es Vg0 −∆V/2. Dado que la modulacio´n es cua-
drada, esto ocurre exactamente durante la mitad del tiempo que dura un per´ıodo de
la modulacio´n, 2pi/ωmod, mientras que en la otra mitad la absorcio´n es exactamente
cero. Esto significa que la fotocorriente detectada pasa en cada semiper´ıodo de un
valor constante IOFF , a un valor menor, ION , que da cuenta del flujo de fotones
absorbidos por la resonancia a frecuencia ~ω. Dado que el amplificador sincronizado
so´lo es sensible a cambios de fotocorriente a frecuencia ωmod, la sen˜al del mismo es
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Figura 9.5: Efecto de la aplicacio´n de una modulacio´n cuadrada de voltaje en el espectro de
absorcio´n de una caja cua´ntica aislada. Los recuadros pequen˜os muestran una simulacio´n de la
sen˜al que se obtiene a la salida del amplificador por este me´todo.
proporcional a dicha potencia absorbida. El valor de pico de dicha corriente, pro-
porcionada por el amplificador, junto con la componente continua IOFF medida a la
entrada del mismo, nos permiten calcular el coeficiente de absorcio´n directamente
como ∆T/T (ω) = ∆I/IOFF . Una situacio´n similar ocurre cuando Vg = Vg0 +∆V/2
con la u´nica salvedad que tiene lugar un cambio de fase en la corriente modula-
da, respecto al voltaje de referencia, y, por ello, la sen˜al aparecera´ invertida [fig.
9.5(b)]. Segu´n esto, realizando el experimento en un rango de voltajes lo bastante
amplio, deben aparecer dos ma´ximos, invertidos uno respecto al otro y separados
una distancia ∆V .
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Si la amplitud de modulacio´n se reduce gradualmente ambos ma´ximos se acer-
cara´n entre si hasta eventualmente colapsar cuando ∆Emod ∝ ∆V ∼ γ. En esta
situacio´n, la absorcio´n es diferente de cero durante todo el per´ıodo Tmod y la corrien-
te del amplificador sintonizado sera´ proporcional a la diferencia entre la transmisio´n
de la muestra a ω−δω y ω+δω, siendo 2~δω = ∆Emod. En estas condiciones tenemos
que T (ω) = 1− α(ω) y:
∆T (ω) = T (ω − δω)− T (ω + δω) =
α0γ
2
(
1
(ω − ω0 − δω)2 + γ2 −
1
(ω − ω0 + δω)2 + γ2
) (9.7)
que en el l´ımite δω ¿ γ se simplifica a:
∆T (ω) ≈ 4α0γ
2(ω − ω0)
((ω − ω0)2 + γ2)2 δω (9.8)
que no es ma´s que la ecuacio´n (C.5), escrita de manera ma´s conveniente.
9.1.3. Resultados experimentales
La seccio´n anterior nos ha servido para establecer un marco teo´rico y experimen-
tal con el que interpretar nuestros resultados en cajas cua´nticas aisladas de InAs.
Ello nos permite ahora focalizar los esfuerzos en su interpretacio´n y consecuencias
f´ısicas. La figura 9.6 ejemplifica a la perfeccio´n el comportamiento descrito en el
apartado anterior. Los espectros recogidos en la misma han sido obtenidos para una
longitud de onda del la´ser fija y resonante con transiciones entre subbandas p de la
muestra QD1. El voltaje aplicado es modulado a baja frecuencia con una sen˜al cua-
drada de amplitud pico a pico, 2δV , variable en cada caso. La corriente resultante
en el fotodiodo es pre-amplificada y dirigida al amplificador sincronizado donde es
demodulada hallando la corriente de pico correspondiente. Dicha corriente de pico es
proporcional a ∆T y la componente continua de la corriente, amplificada y medida
simulta´neamente, es utilizada para hallar ∆T/T .
A fin de confirmar que la sen˜al registrada responde a las caracter´ısticas predichas,
analicemos las propiedades generales de los espectros obtenidos en la figura 9.6. Para
una amplitud de modulacio´n lo bastante grande, se observan dos picos en el espectro
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Figura 9.6: Espectros de absorcio´n de una caja cua´ntica aislada obtenidos en diferentes reg´ımenes
de modulacio´n.
de absorcio´n. Ambos reproducen adecuadamente la forma de una lorentziana. Dichos
picos se hallan en contrafase respecto al voltaje de modulacio´n y son una medida
directa de la seccio´n transversal de absorcio´n de la transicio´n inter-banda. Su anchura
o amplitud no depende de la modulacio´n aplicada, como lo demuestran los tres
espectros inferiores de la figura. So´lo cambia la distancia entre los mismos, tal y como
se predijo. Cuando la amplitud de modulacio´n disminuye, la sen˜al se transforma de
manera progresiva de una doble lorentziana a una curva que cada vez se parece
ma´s a la funcio´n derivada dada en la ecuacio´n (9.8). En este re´gimen, la amplitud
de la sen˜al depende de la amplitud de modulacio´n utilizada, como demuestran los
dos espectros de la parte superior de la figura. En lo que queda de seccio´n nos
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centraremos en este u´ltimo re´gimen. En la seccio´n siguiente analizaremos con ma´s
profundidad el caso ∆V À γ.
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Figura 9.7: Espectros de absorcio´n de una caja cua´ntica aislada obtenidos para diferente longitud
de onda del la´ser. El desplazamiento es producido por el efecto Stark de confinamiento cua´ntico
en el que se basa el me´todo experimental.
Demostrada la validez del me´todo, es necesario realizar una conversio´n entre
las diferencias de voltaje y las diferencias de energ´ıa correspondientes. Esto nos
permitira´ deducir la anchura de l´ınea de las resonancias detectadas. Para ello, basta
con repetir el mismo espectro en funcio´n del voltaje aplicado, pero para longitudes de
onda de prueba ligeramente diferentes. El resultado de dicho experimento es el que
muestra la figura 9.7. Lo primero que hay que notar es que un cambio ∆λ ∼ 0.049
A˚ en la longitud de onda del la´ser produce un desplazamiento notable de la l´ınea de
absorcio´n en el eje de voltajes. Adema´s, el desplazamiento ocurre en el sentido que
corresponde al efecto Stark, es decir, a voltajes inversos ma´s elevados, la resonancia
aparece a ma´s baja energ´ıa. Por otro lado, las resonancias encontradas se describen
razonablemente bien con la ecuacio´n (9.8).
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Figura 9.8: La relacio´n entre el voltaje aplicado y el desplazamiento Stark inducido es determinada
mediante el ajuste lineal de varias resonancias obtenidas a longitudes de onda de prueba diferentes.
El eje vertical apenas cubre 100 µeV y las l´ıneas punteadas delgadas corresponden a los espectros
de la figura 9.7.
A fin de realizar la calibracio´n, el experimento se ha repetido para varias lon-
gitudes de onda y diferentes resonancias. El voltaje Vg0 para el que aparece cada
resonancia en el espectro puede representarse en funcio´n de la energ´ıa del la´ser y
de ahi extraer la relacio´n deseada. Dichos puntos experimentales se recogen en la
figura 9.8 junto a las rectas que mejor los ajustan. La pendiente de dichas rectas
resulta ser de 2.78±0.02 µeV/mV, que indica la enorme resolucio´n espectral que
permite el me´todo. El rango de voltajes cubierto por el eje de abscisas, en el cual
aparecen tres resonancias, corresponde a un rango de energ´ıas de apenas 100 µeV.
So´lo este valor es de un 50% a un 100% menor que las resoluciones respectivas del
espectro´metro doble y el la´ser de Ti-Zafiro utilizados en las experiencias de emi-
sio´n descritas en el cap´ıtulo 8. Esto significa simplemente que estas tres resonancias
hubiesen contribuido con un so´lo pico en cualquiera de los espectros descritos all´ı.
La resolucio´n espectral del experimento de micro-absorcio´n es, de hecho, hasta dos
ordenes de magnitud ma´s elevada. Los espectros de absorcio´n obtenidos por este
230 Cap. 9: Micro-espectroscop´ıa o´ptica de modulacio´n: µ∆T y µ∆R
me´todo nos van a permitir determinar la anchura de l´ınea homoge´nea y las dis-
tancias energe´ticas entre las resonancias observadas con una resolucio´n espectral
< 2 µeV. Esto quiere decir que se podra´ medir el desdoblamiento entre los esta-
dos electro´nicos inaccesibles por otros medios, como el producido por la interaccio´n
de intercambio electro´n-hueco (40-50 µeV) [100], o el desdoblamiento en el estado
fundamental debido a la mı´nima asimetr´ıa del confinamiento (15-25 µeV). Esto,
adema´s, significa que cada resonancia detectada en el espectro corresponde a una
sola transicio´n no degenerada, ni siquiera en spin, del espectro de absorcio´n de la
nanoestructura11. Todo esto es posible gracias al disen˜o y optimizacio´n de un expe-
rimento capaz de detectar las de´biles sen˜ales de absorcio´n producidas en este caso.
Con nuestro sistema de deteccio´n, a una frecuencia de modulacio´n de 77 Hz y un
tiempo de integracio´n12 en el amplificador igual a 5 s, obtenemos un ruido rms de la
sen˜al de absorcio´n de 2.5×10−6. Esto implica una relacio´n sen˜al-ruido de 5.5×10−6
Hz−1/2, y es el factor determinante que ha permitido medir por primera vez13 la
absorcio´n o´ptica asociada a las transiciones o´pticas fundamental y excitada de cajas
cua´nticas autoensambladas y aisladas de InAs [109, 146, 147].
En estas condiciones nos hayamos listos para investigar la anchura de l´ınea de
nuestros estados excitados. Como sabemos de los cap´ıtulos anteriores, dicha anchura
de l´ınea es una medida del tiempo de vida o relajacio´n del estado electro´nico conside-
rado. En este caso, adema´s, por tratarse de un experimento de absorcio´n la medida
11De ah´ı que g = 1 en la ecuacio´n (9.5).
12El tiempo de integracio´n se ver´ıa dra´sticamente reducido empleando una frecuencia de modu-
lacio´n ma´s elevada. Sin embargo, las corrientes inducidas entre cables y conexiones aumentan su
valor de pico con la frecuencia. Dado que las corrientes que portan nuestra sen˜al son del orden
de 0.5 pA, hemos de reducir la frecuencia adecuadamente. Este efecto de ”cross-talk” ha de evi-
tarse con un redisen˜o de tales conexiones y cables para reducir los tiempos de adquisicio´n (∼12
horas/espec.).
13Una fuerza de oscilador ma´s de un orden de magnitud superior en las islas cua´nticas natu-
rales de GaAs/AlGaAs, es la razo´n por la que dicho sistema era el u´nico estudiado por micro-
espectroscop´ıa de absorcio´n hasta el momento [16, 17, 4, 27, 18]. La misma razo´n explica los
excelentes resultados encontrados en moleculas aisladas en so´lidos desde hace ma´s de 14 an˜os
[143, 144, 145].
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de esta magnitud es directa y no intervienen otros procesos. En la figura 9.9(a) se
ha representado el espectro de absorcio´n obtenido al variar el voltaje aplicado en
un rango de voltajes entre -0.74 V y -0.3 V. Segu´n lo que acabamos de ver, esto
corresponde a un intervalo de energ´ıas de ∼1.22 meV. En este pequen˜o intervalo,
se detectan hasta 11 resonancias en el experimento de absorcio´n. A la izquierda del
espectro se observa un multiplete formado por l´ıneas de absorcio´n separadas entre
s´ı decenas de µeV. En el otro extremo se resuelve sobre el ruido de fondo una sola
resonancia considerablemente ma´s ancha que las dema´s. En el centro del espectro se
pueden investigar cuatro resonancias de manera individual. Centre´monos en una de
ellas y convirtamos el eje de abcisas a energ´ıas, segu´n la relacio´n hallada en la figura
9.8. El resultado es el que se presenta en la figura 9.9(b). Introduciendo el valor de la
amplitud de modulacio´n empleada y realizando un ajuste a la ecuacio´n (9.8), obtene-
mos los para´metros de la lorentziana α0 = (2.1±0.1)×10−4 y Γ = 2γ = (16.2±0.4)
µeV. Un estudio estad´ıstico realizado en ma´s de 100 resonancias detectadas en di-
ferentes puntos de la muestra QD1 nos indica que estos valores son representativos
de la mayor´ıa de dichas resonancias. Veamos por tanto que´ implica el valor de la
anchura encontrado.
Dado que estamos investigando una transicio´n entre estados excitados, el tiem-
po de vida del par electro´n-hueco fotogenerado corresponde al tiempo de relajacio´n
hacia el estado fundamental, τ = ~/Γ. Sin embargo, el resultado obtenido es, al me-
nos, un orden de magnitud inferior al de los estados excitados investigados mediante
µPLE en dicho cap´ıtulo [fig. 8.28]. Los estados excitados investigados aqu´ı estan
caracterizados por tiempos de relajacio´n de 45 ± 10 ps. Un tiempo de relajacio´n
tan elevado hemos de pensar que esta´ asociado a una inhibicio´n de los mecanismos
de relajacio´n responsables de la decoherencia del par electro´n hueco generado por
absorcio´n. En este punto, y tal como hicimos en la discusio´n de la figura 9.1, convie-
ne recordar que nuestras nanoestructuras no tienen que ser necesariamente neutras
cuando el par electro´n-hueco es generado por el foto´n incidente. De hecho, podemos
recurrir nuevamente al espectro de capacitancia-voltaje medido en esta muestra y
recogido en la figura 7.7. En la misma observamos que para un rango de voltajes
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Figura 9.9: Arriba, espectro de absorcio´n obtenido variando el voltaje en un rango de ∼ 450 mV.
Esto corresponde a un intervalo de energ´ıas de transicio´n de 1.25 meV donde se pueden distinguir
hasta 11 resonancias excito´nicas. En el panel inferior, una de ellas se ajusta a la funcio´n derivada
de una lorentziana sometida a una modulacio´n δV .
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Figura 9.10: En presencia de dos electrones en exceso, la relajacio´n del par electro´n-hueco, fo-
togenerado en el proceso de absorcio´n, ocurre por emisio´n de fonones acu´sticos en la banda de
valencia.
como el que cubre el espectro de absorcio´n de la figura 9.9(a), el estado de ocupacio´n
ma´s probable del estado fundamental en la banda de conduccio´n es de al menos un
electro´n para Vg > −0.81 V, y de dos electrones para Vg > −0.64 V. En conclusio´n,
existe una alta probabilidad de que las nanoestructuras que dan lugar a dicho es-
pectro se hallen doblemente ocupadas en su banda de conduccio´n en el momento en
que la absorcio´n tiene lugar. Esto explicar´ıa evidentemente, el tiempo de relajacio´n
tan elevado que estamos midiendo en comparacio´n con los valores obtenidos en el
cap´ıtulo 8, u otros valores publicados en la literatura para nanoestructuras similares
[137, 139]. En el caso de que el estado fundamental de la banda de conduccio´n sea
inaccesible por el principio de exclusio´n de Pauli, el tiempo de vida no estara´ de-
terminado por la relajacio´n en la banda de conduccio´n. Tras la absorcio´n del foto´n,
el electro´n permanece en su estado excitado al menos durante el tiempo en que el
estado fundamental se halle doblemente ocupado. Un tiempo de relajacio´n de 45 ps
como el que medimos aqu´ı, tentativamente asumiremos que corresponde por tanto
al tiempo empleado por el hueco en relajar su energ´ıa hacia el estado fundamental
por emisio´n de fonones acu´sticos de baja energ´ıa. Este tiempo es mucho mayor que
los ra´pidos procesos que acaecen en la banda de conduccio´n (< 10 ps) segu´n he-
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mos visto en el cap´ıtulo anterior. En breve, veremos co´mo mediante el estudio del
comportamiento de saturacio´n de la absorcio´n, podemos investigar la dina´mica de
relajacio´n intra-banda en una caja cua´ntica aislada. En dicha dina´mica, el paso que
acabamos de describir es so´lo el primero y determina la anchura de l´ınea detectada14.
Antes de ello, vamos a mostrar los espectros de absorcio´n obtenidos en diferentes
puntos de la muestra, a fin de demostrar que los resultados obtenidos son genera-
les. La figura 9.11 contiene diferentes espectros de absorcio´n obtenidos en 6 puntos
distintos. El nu´mero de picos y su posicio´n depende de la posicio´n, como cabr´ıa espe-
rar. No depende apreciablemente, sin embargo, la anchura t´ıpica de las resonancias
detectadas tal y como hemos dicho y se muestra ma´s adelante en la figura 9.12(a).
Respecto a la intensidad ma´xima de absorcio´n, en los espectros de esta figura obser-
vamos que en general existe una mayor variacio´n. Dicha variacio´n ocurre en ambos
sentidos respecto al valor encontrado para la resonancia analizada anteriormente.
En principio, para una anchura de l´ınea constante, un cambio en el valor ma´ximo de
la absorcio´n, α0, significar´ıa una fuerza de oscilador que depende de la nanoestruc-
tura particular [ec. (9.5]. Esto implicar´ıa hasta un factor cuatro de variacio´n entre
las l´ıneas ma´s intensas y las ma´s de´biles de los espectros de la figura 9.11. Aunque
esto puede ser debido en parte a una diferencia en el confinamiento, no es probable
que e´ste sea muy diferente en un rango de energ´ıas investigado de ∼ 1.3 meV. En
lugar de ello podemos tener en cuenta que la ecuacio´n (9.5) es va´lida para un nivel
de iluminacio´n constante, en el que cada caja cua´ntica recibe el mismo nu´mero de
fotones incidentes, independientemente de su posicio´n. Obviamente, e´sta no es una
condicio´n que se cumpla en la PSF de un microscopio confocal como el empleado.
La hipo´tesis ma´s razonable, por tanto, consiste en asumir que no todos los picos de
absorcio´n detectados provienen de cajas sometidas al mismo nivel de iluminacio´n.
En dicho caso, dividir como hemos hecho el espectro total por el nivel de ilumina-
cio´n constante que incide en el fotodiodo, subestima la absorcio´n de aquellas cajas
14Aqu´ı hemos de tener en cuenta la posibilidad de una recombinacio´n radiativa excitada segu´n
hemos visto en el cap´ıtulo 8. Sin embargo, en ese caso, la anchura de l´ınea homoge´nea ser´ıa de ∼ 1
µeV, y por tanto su contribucio´n es despreciable frente a otros mecanismos no radiativos.
9.1 Espectroscop´ıa de absorcio´n de cajas cua´nticas aisladas de InAs 235
-100
0
100
Sample QD1 f=77 Hz δV=0.5 mV
∆∆ ∆∆T
/T
 
(10
-
6 )
 
 
-0.9 -0.8 -0.7 -0.6 -0.5 -0.4 -0.3
-100
0
100
 
 
Gate Voltage (V)
-50
0
50
 
 
-50
0
50
 
 
-50
0
50
 
 
-50
0
50
 
 
Figura 9.11: Espectros de absorcio´n obtenidos en seis puntos diferentes de la muestra QD1.
cua´nticas que se encuentran en la periferia de la PSF. Lo mismo ocurre con aquellos
situados en el centro de la PSF, puesto que para ellos el nu´mero de fotones incidentes
es mucho mayor que el promedio. Por esto, y ante la imposibilidad de determinar
la posicio´n de cada nanoestructura sobre la muestra15, un valor de α0 ∼ 2 × 10−4
15Un experimento que s´ı se podr´ıa realizar mediante barrido espacial si los tiempos de integracio´n
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Figura 9.12: a) Nu´mero de resonancias con anchura de l´ınea entre 0 y 60 µeV detectadas en
diferentes puntos de la muestra. La distribucio´n se encuentra fuertemente picada a Γ =14.5 µeV
con una FWHM de 6 µeV. b) Incluso los multipletes se ajustan adecuadamente a una suma de
funciones derivadas del tipo (9.8).
como el encontrado para la resonancia de la figura 9.9 representa adecuadamente el
valor promedio de la absorcio´n ma´xima en resonancia por oscilador.
Dicho esto podemos calcular la fuerza de oscilador correspondiente a la transicio´n
dipolar entre subbandas tipo p, que como sabemos se estimo´ anteriormente en f expQD ∼
14.2 [pa´g. 218]. Si tomamos los valores, α0 = 2× 10−4 y Γ = 14.5 µeV, la ecuacio´n
(9.5) ofrece fµ ∼ 3 con s(0) = α0, g = 1 y A = 1.9 µm2. Este valor es casi un factor
cinco menor que el resultado experimental previo. La razo´n para esta discrepancia es
doble, una de tipo instrumental y otra que se deriva de las propiedades electro´nicas
de nuestras cajas cua´nticas.
En primer lugar, a la vista del resultado, uno tiene que preguntarse si existe algu´n
factor que pueda producir una subestimacio´n del coeficiente de absorcio´n ma´ximo
obtenido. La respuesta se halla en la distribucio´n de la intensidad integrada del la´ser
de prueba utilizado. Aunque este la´ser se caracteriza por una anchura mitad a media
altura inmejorable, se ha comprobado que hasta un 63.5% de la intensidad integrada
se emite en una banda extensa que constituye la cola del mismo. En la figura 9.13
se ha representado en escala logar´ıtmica la intensidad del la´ser en las condiciones
fueran mucho menores.
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Figura 9.13: Espectro de emisio´n del la´ser en escala logar´ıtmica. Hasta un 63.5% de la emisio´n no
contibuye a ∆T aunque si que lo hace a T . Datos por cortes´ıa de Florian Bickel (Munich).
utilizadas en el experimento. Como se ve, el efecto no es despreciable. Puesto que
el me´todo de modulacio´n empleado so´lo es sensible a cambios en la intensidad de
corriente producidos por la fraccio´n del la´ser que es exactamente resonante con la
transicio´n o´ptica16. La fraccio´n de la emisio´n del la´ser producida en la cola so´lo
contribuye al valor constante I0, que utilizamos para normalizar nuestros espectros.
En ese sentido, el coeficiente de absorcio´n ma´xima se ha subestimado en un factor
∼ (1−0.63)−1. Esto nos arroja un nuevo valor para la fuerza de oscilador de f µ ∼ 8.1.
En segundo lugar, si tal y como sabemos, las resonancias observadas en el ex-
perimento son no degeneradas, esto significa que en principio es posible estudiar la
dependencia frente al estado de polarizacio´n de la luz de manera sencilla. Si la regla
de seleccio´n dipolar viene dada por la anisotrop´ıa lineal de los estados electro´nicos,
la utilizacio´n de luz polarizada linealmente o perpendicularmente a una direccio´n
16La condicio´n es estricta pues de otra manera no podr´ıamos medir anchuras de l´ınea como las
encontradas.
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Figura 9.14: Espectros de absorcio´n obtenidos para dos estados de polarizacio´n perpendiculares.
No se observa ninguna extincio´n siste´matica de los picos de absorcio´n.
arbitraria debe cancelar alternativamente las l´ıneas de absorcio´n. Dado que el esta-
do de polarizacio´n del la´ser a la salida de la cavidad es lineal, dicho experimento es
fa´cil de llevar a cabo interponiendo una la´mina λ/4 y un polarizador lineal, Px, en el
camino o´ptico [fig. 6.7]. De esta manera, en primer lugar se ajusta la la´mina retar-
dadora para que tras ella el estado de polarizacio´n sea circular17. Y a continuacio´n
se hacen dos espectros de absorcio´n para dos estados de polarizacio´n Px y Px+90
18.
El resultado se muestra en la figura 9.14.
Los espectros obtenidos de esta manera son similares y no existen, como se es-
peraba, extinciones sistema´ticas de los picos de absorcio´n. Esto contrasta con lo
observado en el estado fundamental de anillos cua´nticos de InAs, que han sido in-
vestigados por el mismo me´todo y dispositivo experimental [147]. A la vista del
17Intensidad independiente de Px.
18El coeficiente de extincio´n puede medirse con un polarizador lineal adicional y resulta del
∼ 5%.
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resultado, hemos de concluir que la regla de seleccio´n que determina la probabilidad
de absorcio´n de las transiciones inter-banda investigadas no es lineal sino circular.
Esto significa que la luz del la´ser, que se haya polarizada linealmente, es absorbida
con probabilidad 1/2, o lo que es lo mismo, so´lo uno de cada dos fotones contribu-
yen a ∆T , mientras que todos ellos contribuyen a T . En virtud de esto la fuerza
de oscilador ha de ser nuevamente corregida por este factor 2 siendo en tal caso
de fµ ∼ 16. Finalmente, confirmando el me´todo empleado, vemos que la determi-
nacio´n experimental de la fuerza de oscilador concuerda aproximadamente con el
valor encontrado de manera independiente a partir del experimento de absorcio´n
macrosco´pica descrito al comienzo de este cap´ıtulo.
9.1.4. Espectroscop´ıa de saturacio´n de cajas cua´nticas ais-
ladas
Para un colectivo macrosco´pico de cajas cua´nticas o en general un sistema de N
osciladores dipolares cualesquiera, el aumento de la densidad de iluminacio´n a partir
de un determinado nivel, provoca la saturacio´n de la curva de absorcio´n inhomo´genea
que caracteriza a dichos estados. La potencia para la cual este comportamiento
comienza a ser visible depende del tiempo empleado por el sistema de osciladores
en vaciar sus estados electro´nicos resonantes con el laser de frecuencia ω. Por otro
lado, es bien sabido de la F´ısica Ato´mica, que el acoplamiento entre un sistema
de dos niveles y un campo electromagne´tico intenso da lugar a numerosos efectos
recogidos gene´ricamente bajo el nombre de re´gimen de interaccio´n fuerte radiacio´n-
materia [141]. En el caso que nos ocupa, en lugar de un sistema deN À 1 osciladores,
tenemos un so´lo oscilador resonante con el la´ser a frecuencia ω y voltaje Vg. Adema´s,
de los estudios realizados en la seccio´n anterior conocemos con detalle su fuerza
de oscilador y anchura homo´genea. Vamos a ver co´mo, con estos dos para´metros,
podemos describir en detalle la interaccio´n entre el campo electromagne´tico y un
so´lo nivel electro´nico de una caja cua´ntica aislada y, adema´s, describir la dina´mica
de relajacio´n asociada.
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El procedimiento experimental es sencillo, hemos de aumentar la potencia de
excitacio´n y monitorizar el espectro de absorcio´n obtenido. Sin embargo, a fin de
cuantificar adecuadamente el resultado, hemos de calibrar dicha potencia en te´rmi-
nos absolutos, y no relativos como era suficiente hasta ahora. Para un nivel de
corriente constante, IPD, generada en el fotodiodo, hemos de calcular el nivel de
iluminacio´n al que se encuentran sometidas las cajas cua´nticas en la muestra. Para
ello, basta con realizar tres sencillas operaciones, aunque fundamentales para una
correcta interpretacio´n de los resultados. En primer lugar, la sensibilidad espectral
del fotodiodo es de 0.42 A/W a la longitud de onda empleada, lo que nos permite
calcular la potencia en el fotodiodo. En segundo lugar, la transmisio´n a trave´s de la
intercara substrato-aire viene dada por
(
n−1
n+1
)2
, con n=3.6. Por u´ltimo, la fraccio´n
de la luz que se transmite a trave´s de la muestra incidiendo en el a´rea activa del
detector ha de ser extra´ıda del a´ngulo so´lido que e´ste abarca. En nuestra geometr´ıa,
la eficiencia de coleccio´n del fotodetector es de R
d
1−NA2obj
NAobj
, con R el radio del a´rea
activa y d la distancia que lo separa de la muestra. Con esto disponemos de los datos
necesarios para calcular la potencia sobre la muestra, P , de la cual sabemos que so´lo
un factor ∼ (1− 0.63)/2 es efectiva de cara al co´mputo de la absorcio´n ma´xima.
Efecto Stark O´ptico en cajas cua´nticas aisladas
En la figura 9.15 se han representado los espectros de absorcio´n obtenidos va-
riando la potencia de excitacio´n entre 2 nW y 1.22 µW. El re´gimen de modulacio´n
empleado nos permite observar directamente la lorentziana correspondiente a la
curva de absorcio´n. Para potencias reducidas, vemos que el espectro reproduce los
resultados obtenidos hasta ahora, es decir, una absorcio´n en el ma´ximo de ∼ 2×10−4
y una anchura de l´ınea de 15 µeV. Cada espectro ha sido magnificado por el factor
que se indica a su izquierda. Al aumentar la potencia, tres son los efectos que se
observan en los espectros. Por un lado, la absorcio´n disminuye dra´sticamente, desa-
pareciendo pra´cticamente en el nivel de cero para el espectro de mayor densidad de
excitacio´n. En segundo lugar, la l´ınea aparece desplazada a la vez que se distorsiona
de manera aparente.
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En la figura 9.15 vemos un ejemplo de corrimiento hacia bajas energ´ıas de un
estado excitado al aumentar la densidad de excitacio´n resonante19. Asumiendo que
el medio es totalmente transparente excepto para la transicio´n inter-banda que tiene
lugar a esa frecuencia, este efecto es intr´ınseco y tiene que deberse al acoplamiento
fuerte entre la transicio´n o´ptica investigada y el campo electromagne´tico [148, 149].
Por el contrario si el medio no es transparente, un aumento de la potencia puede
provocar un calentamiento local o algu´n efecto electrosta´tico debido a la variacio´n de
la carga libre en el dispositivo. El efecto no ser´ıa notorio en ninguno de los dos casos
en un experimento convencional. Pero con nuestra resolucio´n, un desplazamiento de
∼ 5 µeV como el que separa los espectros a 2 nW y 50 nW (1 mV=2.78 µeV), puede
ser detectado facilmente. Sin embargo, al contrario que antes, disponemos de una
calibracio´n exacta de la potencia sobre la muestra, y en principio, es posible calcu-
lar la frecuencia de Rabi asociada. Todos los efectos de acoplamiento fuerte entre
radiacio´n y materia disminuyen con el cociente entre esta magnitud y la anchura
de l´ınea de la transicio´n, por ello, e´ste es el primer paso que debemos dar en este
estudio. La fuerza de oscilador ha sido definida anteriormente y es igual a:
f =
2|〈p〉|2
m0~ω
=
2m0ω|〈r〉|2
~
(9.9)
De aqu´ı, introduciendo el valor experimental para la fuerza de oscilador de nuestras
transiciones, podemos calcular el momento dipolar µp = e|〈r〉| correspondiente. Por
otro lado, la densidad de potencia del campo electromagne´tico viene dada por el
vector de Poynting 〈S〉 = 1
2
²0cneff |E|2. Dado que conocemos la potencia aplicada
y hemos medido el dia´metro de la PSF, la amplitud correspondiente del campo
electrico, |E|, puede ser calculada. En estas condiciones, la frecuencia de Rabi, ΩR,
puede obtenerse a partir de ~ΩR = µpE. Para una potencia de 1.22 µW y fµ = 16
tenemos que ~ΩR = 33 µeV. Vemos que su valor es comparable e incluso superior
a la anchura de l´ınea de nuestras resonancias, y es de esperar, por tanto, que el
acoplamiento intenso entre el campo y la transicio´n explique los efectos observados.
19Recordemos que este efecto fue´ observado en algunas de las resonancias investigadas en el
cap´ıtulo anterior aunque no pudo ser determinado su origen [fig. 8.21].
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Los efectos de dicho acoplamiento son diversos y numerosos experimentos exhi-
ben una u otra faceta de los mismos [141]. Sin embargo, el origen de todos ellos se
halla en un concepto simple. Si |0, n+ 1〉 y |1, n〉 describen el estado del cristal con
0 excitones y n+1 fotones, y el estado con 1 excito´n y n fotones, respectivamente,
dichos estados son degenerados si el la´ser se haya sintonizado a la frecuencia ω01 y el
campo es de´bil. Sin embargo, cuando la intensidad aumenta, la interaccio´n dipolar
provoca un desdoblamiento de los mismos en sendos dobletes cuya separacio´n es
justo la frecuencia de Rabi en resonancia [fig. 9.16]. Lo´gicamente si los estados de
partida son de por s´ı muy anchos, es decir Γ À ΩR, los efectos debidos a dicho
desdoblamiento son despreciables.
En estas condiciones conviene observar los resultados de la figura 9.16. En la
misma se han reproducido los resultados de espectroscop´ıa de absorcio´n realizados
en un haz colimado de a´tomos de Sodio. Las transiciones ato´micas se ajustan a la
perfeccio´n a un sistema de dos niveles sometido a la accio´n de un campo electro-
magne´tico. En esas condiciones, todas las ventajas del espectro electro´nico discreto
y los largos tiempos de coherencia pueden utilizarse para investigar el re´gimen de
acoplamiento fuerte. En nuestro caso, hemos visto que nuestras transiciones disfru-
tan de ambas ventajas y que somos capaces de investigarlas adecuadamente. Vamos
a ver entonces como interpretamos nuestros resultados de saturacio´n de la figura
9.15 basa´ndonos en dicho re´gimen. El experimento de Wu se basa en la utilizacio´n
de dos la´seres monocroma´ticos en onda continua y sintonizables. Uno de ellos se
utiliza para bombear intensamente una de las transiciones ato´micas de los a´tomos
del haz y el otro para probar el espectro de absorcio´n. La frecuencia del bombeo
puede ser ajustada por encima o por debajo de la resonancia ato´mica investigada,
pero la intensidad del mismo no se var´ıa durante el experimento. Para una diferencia
entre ambas ∆ω, el espectro de absorcio´n es monitorizado variando la frecuencia del
segundo la´ser. Los resultados obtenidos se recogen en los paneles (a) y (b) de la
figura 9.16.
Como vemos, tanto la forma de l´ınea, como su posicio´n e intensidad var´ıan de
manera importante en funcio´n de la condicio´n de sintonizacio´n entre el bombeo y la
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Figura 9.16: Experimento de absorcio´n en un haz colimado de a´tomos de Sodio. Dos la´seres cuasi-
colineales se utilizan para probar la transicio´n 32S1/2−32P3/2. El la´ser de prueba mide el espectro
de absorcio´n para diferentes condiciones de sintonizacio´n ∆ω del la´ser de bombeo. El panel (a)
corresponde al resultado experimental y el (b) al ca´lculo realizado asumiendo las transiciones
descritas en (c). Cada doblete de del diagrama (c) esta´ separado por una energ´ıa Ω′ =
√
∆ω2 +Ω2R.
Justo en resonancia Ω′ = ΩR. Reproducida de Wu et al [150].
transicio´n ato´mica. Todos los efectos observados se explican con el desdoblamiento
de los estados que hemos mencionado arriba. Varias son las caracter´ısticas de estos
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espectros que nos interesan para nuestros resultados. En cada espectro del panel (b)
aparecen dos resonacias, una negativa y otra positiva. La primera corresponde a un
pico de absorcio´n, la segunda es luz reemitida por el a´tomo a costa de la energ´ıa
suministrada por el la´ser de bombeo. La intensidad del pico de absorcio´n es siempre
mucho mayor que la del de emisio´n20. Es posible demostrar que la diferencia que
separa ambos picos es exactamente δ = 2
√
∆ω2 + Ω2R [140, 141, 150], donde ΩR es la
frecuencia de Rabi en resonancia a la potencia del la´ser utilizada en el experimento.
Por u´ltimo, conforme el la´ser se hace ma´s resonante con la transicio´n real, la forma
de la l´ınea de absorcio´n cambia de manera acusada, volvie´ndose ma´s asime´trica y
tomando valores por encima de cero justo como lo hacen los espectros de absorcio´n
reflejados en la figura 9.15.
A primera vista, la configuracio´n del experimento recie´n descrito es muy dife-
rente de nuestro experimento de absorcio´n. Sin embargo, un examen ma´s minucioso
revelar´ıa similitudes importantes. En nuestro caso, el la´ser de bombeo es el la´ser de
diodo de cavidad externa cuya frecuencia se mantiene constante a lo largo de todo el
experimento. Por otro lado, aunque esta´ claro que no disponemos de un segundo la´ser
para realizar el espectro de absorcio´n, s´ı que disponemos de una manera de cambiar
la frecuencia de prueba. Nuestro la´ser de prueba virtual es proporcionado por el efec-
to Stark de confinamiento cua´ntico de las l´ıneas de absorcio´n ~ωVg01 = ~ω
Vg0
01 +m∆Vg,
con m = 2.78 µeV/mV. En nuestro caso, Vg, controlado de manera externa, nos per-
mite variar la energ´ıa de las transiciones inter-banda. En estas condiciones, hemos
de preguntarnos como se trasladan los resultados de uno y otro experimento. En la
figura 9.17(a) se han representado los mismos espectros de la figura 9.15, pero recal-
culando el eje de abscisas. Para hacerlo realizamos el siguiente razonamiento. En el
experimento de Wu, la potencia de bombeo era constante y lo que se modificaba era
la condicio´n de sintonizacio´n entre el bombeo y la transicio´n ato´mica. Esto ocurre
de manera que para ∆ω → 0, el re´gimen de interaccio´n es ma´s intenso. En nuestro
caso, el la´ser de bombeo tiene una frecuencia fija, y la intensidad de la interaccio´n se
20De hecho, el pico de emisio´n se basa en una interaccio´n de tercer orden involucrando una
absorcio´n a dos fotones y una reemisio´n a la frecuencia de Rabi.
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haya gobernada por el aumento de la potencia. Cuando la interaccio´n aumenta, el
pico de absorcio´n del experimento de Wu se desplaza hacia bajas energ´ıas respecto
a la posicio´n nominal de la transicio´n ato´mica (0 en el panel (b) de la figura 9.16).
La magnitud de este desplazamiento esta´ determinada por la separacio´n entre picos
y la condicio´n de sintonizacio´n utilizada, ∆ω. Por tanto, el desplazamiento respecto
al cero es de
√
∆ω2 + Ω2R − ∆ω. En nuestro experimento de absorcio´n, el la´ser de
bombeo es siempre resonante con la energ´ıa de la transicio´n21, o lo que es lo mismo
∆ω = 0. Por tanto, si esto es cierto, el pico de absorcio´n debe aparecer desplazado
ω001 − ωPeff01 = ΩR. Tomando nuestro cero para el eje de abscisas a la energ´ıa del
pico de absorcio´n a potencias reducidas, el aumento de la interaccio´n produce un
desplazamiento hacia bajas energ´ıas del pico de absorcio´n igual a la frecuencia de
Rabi correspondiente a la potencia efectiva aplicada:
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Figura 9.17: La signatura del Efecto Stark ´Optico en cajas cua´nticas aisladas de InAs.
21De otra manera no habr´ıa fotones que absorber pues so´lo tenemos un la´ser.
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~ΩR = ~e
√
fµPeff
Am0Epp²0cneff
(9.10)
En esta ecuacio´n todas las magnitudes han sido definidas, y medidas o calcu-
ladas, previamente. Introduciendo los valores de la fuerza de oscilador, f µ = 16,
determinada independientemente, y de la energ´ıa de la transicio´n 1239.85/λL, el
resultado es el que muestra el panel (b) de la figura 9.17. Los puntos experimenta-
les en esa figura corresponden a las posiciones de los ma´ximos de absorcio´n a cada
potencia. A la vista del acuerdo cualitativo de la evolucio´n de la forma de l´ınea
e intensidad de la absorcio´n de ambos experimentos, y el acuerdo cuantitativo del
desplazamiento recien demostrado, creemos que el feno´meno observado constituye
una prueba experimental en exclusiva22 del Efecto Stark O´ptico en nanoestructuras
cua´nticas aisladas de InAs, utilizando adema´s para ello un so´lo la´ser de prueba.
Sin embargo, las implicaciones de esta afirmacio´n merecen un pequen˜o examen
pues parecen conducir a una paradoja. Para apreciarla, hay que tener en cuenta que
todos los fotones absorbidos en el experimento de absorcio´n que venimos realizan-
do tienen exactamente la misma frecuencia, aquella que suministra el la´ser. Si nos
cin˜ieramos estrictamente a la analog´ıa con el experimento de Wu, el resultado ob-
tenido implica que, para una potencia elevada, necesitamos fotones a frecuencia ωL
para producir el bombeo o´ptico resonante con la transicio´n, y tambie´n fotones a fre-
cuencia ωL−ΩR para que sean absorbidos y den lugar al pico de absorcio´n observado.
Para intentar aclarar este resultado podemos analizar con algo ma´s de detalle
nuestro experimento. En la situacio´n descrita en la figura 9.18, cuando la poten-
cia del la´ser es reducida (weak coupling), la transicio´n interbanda investigada es
resonante con el la´ser para un voltaje V 0g producie´ndose absorcio´n a dicha energ´ıa,
EL = ~ω001. Si aumentamos la potencia, cada nivel electro´nico se desdobla debido
22Tan so´lo recientemente (16 de Abril de 2004) se ha publicado una prueba experimental de este
efecto en islas cua´nticas naturales GaAs/AlGaAs, aunque tal y como ya se ha mencionado en otras
ocasiones su confinamiento cua´ntico es mucho menor propiciando una fuerza de oscilador superior
[151].
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Figura 9.18: Diagrama del experimento de absorcio´n modulada en el re´gimen donde el efecto Stark
o´ptico es significativo ~ΩR ≥ Γ (ver texto).
al acoplamiento entre luz y materia de manera que aparecen dos transiciones sepa-
radas sime´tricamente de la original por la frecuencia de Rabi en resonancia ΩR. En
estas condiciones, la absorcio´n no es posible a la energ´ıa del la´ser de bombeo. Hasta
aqu´ı todo es ana´logo a los experimentos de este tipo realizados en otros sistemas dis-
cretos. En nuestro caso, y por lo que hemos visto, podemos restablecer la condicio´n
de resonancia y por tanto medir la absorcio´n de nuevo aplicando un voltaje externo,
±∆V , que desplace las transiciones del re´gimen de acoplamiento fuerte, ω001 ± ΩR,
hacia altas o bajas energ´ıas, respectivamente [fig. 9.18]. Esto explica de manera
emp´ırica el feno´meno de absorcio´n observado, sin embargo, hay dos cuestiones que
merece la pena destacar. En primer lugar, al cambiar el voltaje aplicado, la condi-
cio´n de sintonizacio´n entre el la´ser y la transicio´n no perturbada, ∆ω = ωL − ωVg01 ,
tambie´n cambiara´. Dado que ahora el desdoblamiento de los niveles electro´nicos
depender´ıa de la condicio´n de sintonizacio´n particular, intuimos, a la vista del resul-
tado experimental, que deber´ıa dar lugar al mismo desplazamiento neto que nuestro
razonamiento emp´ırico. Aun as´ı, en un experimento puramente o´ptico, si el la´ser de
bombeo fuese resonante con la transicio´n ato´mica no perturbada, dicha condicio´n
ser´ıa inamovible cuando midiesemos el espectro de absorcio´n por medio del la´ser de
prueba. E´sta es la base del desarrollo teo´rico que permite describir las propiedades
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o´pticas de sistemas de dos niveles resolviendo las ecuaciones de Bloch de manera
exacta para el la´ser de bombeo, e introduciendo de manera perturbativa el la´ser de
prueba [140]. En nuestro caso, esto no se cumple o al menos no podemos decir que
el propio me´todo de medida no perturbe al estado investigado segu´n hemos visto.
En segundo lugar, se deriva del razonamiento emp´ırico que deber´ıamos observar dos
resonancias separadas sime´tricamente en el eje de voltajes y correspondientes a las
transiciones ω±01 ± ΩR de la figura 9.18. En el experimento de Wu, por ejemplo, la
transicio´n de alta energ´ıa (respecto a la no perturbada) da lugar a amplificacio´n y
la de baja energ´ıa a absorcio´n. Esto es debido a que el la´ser de bombeo se encuentra
por encima de la transicio´n ato´mica en ese caso. Sin embargo, justo en resonancia,
no existe tal asimetr´ıa, y se comprueba que ambas sen˜ales han de ser iguales en
intensidad y reflejadas respecto al la´ser de bombeo [espectro superior de la figura
9.16(b)]. En nuestro caso, so´lo una de ellas es visible aunque su comportamiento es
ana´logo al de la l´ınea de absorcio´n del experimento puramente o´ptico. E´sta es otra
diferencia no trivial entre ambos experimentos. Una explicacio´n definitiva para es-
tas discrepancias no nos es conocida por el momento, pero podemos manejar varias
hipo´tesis de trabajo.
En primer lugar, y siguiendo con la analog´ıa o´ptica, habr´ıa que resolver las
ecuaciones de Bloch de manera exacta, o no perturbativa, para el la´ser de prueba.
Esto deber´ıa, en principio, simular el efecto del campo ele´ctrico sobre la energ´ıa de la
transicio´n original y constituye el paso siguiente para formalizar el ana´lisis emp´ırico
llevado a cabo.
La segunda hipo´tesis es ma´s sutil. Para ello hemos de considerar que el campo
ele´ctrico aplicado se encuentra modulado por una onda cuadrada de gran amplitud
y frecuencia constante. En resonancia, esto es equivalente a excitar resonantemente
un sistema de dos niveles con un la´ser totalmente modulado en amplitud (on/off),
para el cual, por otro lado, podemos variar la potencia. Esta situacio´n ha sido
analizada teo´ricamente por S. Feneuille et al [152] en el marco del efecto Stark
O´ptico en transiciones ato´micas. En estas condiciones, la transformada de Fourier
de dicha modulacio´n temporal de la intensidad resulta en un desdoblamiento de la
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l´ınea la´ser en el espacio de frecuencias que ahora tendra´ tres contribuciones a ωL y
ωL±ωmod. Hasta aqu´ı nada nuevo, pero en esta situacio´n, se deriva que aumentando
la potencia del la´ser a frecuencia de modulacio´n constante, llegara´ un momento en
que las transiciones de Rabi se encontrara´n con las frecuencias laterales del la´ser
produciendose absorcio´n all´ı donde en principio no cab´ıa esperarla, y sin necesidad
de desplazar para ello la longitud de onda del la´ser, que es u´nico en este caso. Esto
recuerda bastante a nuestro resultado experimental si bien hay muchos detalles que
quedar´ıan por explicar.
Por u´ltimo, no debemos olvidar que un desplazamiento de la l´ınea de absorcio´n
hacia bajas energ´ıas, acompan˜ado de un ensanchamiento de la misma, es compati-
ble con un mecanismo de relajacio´n dependiente de la potencia y que conlleve una
renormalizacio´n de la banda de energ´ıa prohibida del semiconductor. Un posible
candidato para dicho mecanismo es la interaccio´n entre el cuasi-continuo resonan-
te con los estados discretos segu´n vimos en el cap´ıtulo anterior. Para estos puntos
cua´nticos, el confinamiento ma´s de´bil respecto al de los anillos, provoca una menor
preponderancia del continuo a las energ´ıas de exceso correspondientes a la primera
transicio´n excitada estudiada aqu´ı [67]. Sin embargo, si asumimos que dicho con-
tinuo existe y se haya degenerado con nuestra transicio´n discreta, el aumento de
potencia del la´ser provocar´ıa una poblacio´n creciente de pares electro´n hueco en el
continuo capaces de, por un lado, ensanchar la l´ınea de absorcio´n a trave´s de la
interaccio´n de Coulomb, y por otro lado, provocar un desplazamiento hacia el rojo
de la absorcio´n debido al apantallamiento local del campo aplicado23, y conocido
comunmente como efecto de renormalizacio´n. Si esta hipo´tesis se confirmase, nues-
tro resultado experimental implicar´ıa que la magnitud del desplazamiento y forma
de l´ınea en general producida por dicha interaccio´n, responde a la perfeccio´n a lo
que cabr´ıa esperar de la teor´ıa del re´gimen de interaccio´n fuerte radiacio´n-materia
que describe, por ejemplo, el experimento de Wu. Esto, por supuesto, no es evidente
a primera vista y refleja, hasta que punto, la interaccio´n entre la estructura elec-
23No confundir con el apantallamiento electrosta´tico que se produce al excitar sobre la barrera
debido a la acumulacio´n de huecos en la intercara de la superred.
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tro´nica (discreta+continua) y el campo electromagne´tico (que segu´n hemos visto ha
de englobar la frecuencia o´ptica del la´ser y la componente AC del campo ele´ctrico
aplicado) han de ser descritos de manera unificada en una imagen polarito´nica de
complejidad manifiesta.
Dina´mica de relajacio´n intra-banda en cajas cua´nticas aisladas con Ne = 2
Para finalizar esta seccio´n, vamos a mostrar co´mo el ana´lisis del comportamiento
de saturacio´n de la absorcio´n puede utilizarse tambie´n para determinar la dina´mica
intra-banda de relajacio´n [146]. Anteriormente, hemos visto que nuestros estados
excitados gozan de tiempos de vida elevados de ∼ 50 ps. Estos tiempos son necesarios
para que el efecto Stark o´ptico pueda ser observado a potencias moderadas segu´n
hemos visto en el apartado anterior. En este apartado, vamos a investigar a la luz
de un modelo de saturacio´n simple que es lo que ocurre entre el instante en que se
pierde la coherencia del estado y el instante en que el mismo puede ser ocupado de
nuevo. La probabilidad de que nuestro sistema electro´nico decaiga hacia su estado
fundamental24 de manera esponta´nea tras un evento de absorcio´n ocurrido en t=0,
var´ıa con el tiempo como (1 − e−t/τ ), siendo τ el tiempo caracter´ıstico de dicho
proceso que consideramos independiente de la potencia25. Por otro lado, sabemos que
si P es la potencia que llega a la muestra, el ma´ximo nu´mero de fotones absorbidos
por unidad de tiempo sera´ α0P~ω , siendo tmin =
~ω
α0P
el mı´nimo tiempo transcurrido
entre dos eventos consecutivos. Dicho tiempo es un l´ımite inferior, pues la transicio´n
o´ptica va a estar bloqueada en promedio un tiempo τ . Podemos asumir sin reparos
que el cociente entre el nu´mero de fotones absorbido a una potencia dada, y el
nu´mero ma´ximo posible debe tender asinto´ticamente a la unidad cuando P → 0, y
en estas condiciones tmin → τ . Esta ley se puede describir adecuadamente con la
siguiente ecuacio´n sigmoidal:
α(P ) = α0
(
1− e ~ωα0τP
)
(9.11)
24Aquel que permite una nueva absorcio´n.
25Este razonamiento asume un mecanismo de relajacio´n esponta´nea y una fuerza de oscilador
constante.
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Figura 9.19: Comportamiento de saturacio´n de la intensidad ma´xima de absorcio´n. La l´ınea conti-
nua representa la ecuacio´n log´ıstica con α0 = 1.1× 10−3 y τ = 3.6 ns.
Y dado que conocemos α0 y ~ω de nuestros experimentos anteriores, podemos
tratar de ajustarla a los datos experimentales de saturacio´n. Este procedimiento
debe proporcionarnos τ .
En la figura 9.19 se ha representado el ma´ximo contraste del pico de absorcio´n,
∆T/Tmax, para las diferentes potencias investigadas en el apartado anterior. En
l´ınea continua se representa el ajuste realizado a la expresio´n (9.11). Dado que la
potencia efectiva es la potencia u´til que la caja cua´ntica puede absorber, el valor
de α0 utilizado es
26 α0 = 1.1 × 10−3. El ajuste proporciona un tiempo para el
ciclo de trabajo de la absorcio´n de τ = 3.6 ± 0.3 ns. Para entender lo que esto
significa, vamos a analizar el diagrama de la figura 9.20. Para t = 0 los estados
excitados de la banda de conduccio´n y de valencia se hallan vac´ıos, no as´ı el estado
fundamental de la banda de conduccio´n (1). Un foto´n es absorbido a la frecuencia
262× 10−4((1− 0.63)/2)−1
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Figura 9.20: Ciclo de trabajo de la absorcio´n inter-banda pp de cajas cua´nticas aisladas con 2
electrones en exceso.
~ωL creando un par electro´n-hueco (2). La anchura de l´ınea de la absorcio´n determina
el tiempo de relajacio´n de este estado, que sabemos es ∼ 50 ps. E´ste corresponde
a la desexcitacio´n del hueco en el paso (3). Dado que el estado fundamental de la
banda de conduccio´n se haya bloqueado para nuevos electrones, es necesaria una
recombinacio´n radiativa entre los estados s de nuestra caja cua´ntica (4). Dicho
tiempo se sabe que es del orden de 0.8-1 ns en estas cajas cua´nticas de InAs y, por
tanto, au´n no explica el valor de τ que hemos encontrado. Es necesario un u´ltimo
proceso para recuperar la situacio´n inicial, y es que el electro´n tiene que relajar
su energ´ıa hacia el estado fundamental (5). En este ana´lisis es primordial recordar
que todas las configuraciones electro´nicas entre 1 y 1’, dan lugar, por supuesto, a
transiciones o´pticas inter-banda en nuestra nanoestructura. Sin embargo, las mismas
no son resonantes con el la´ser de excitacio´n, pues se hayan separadas de la resonancia
investigada por las energ´ıas de intercambio y de Coulomb correspondientes a la
configuracio´n de carga particular. Ellas contribuyen a los picos observados en ∆E ∼
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1.25 meV cuando hacemos un barrido de frecuencias variando el voltaje aplicado.
Cada resonancia individual corresponde a un estado absolutamente no degenerado y
la configuracio´n electro´nica original exacta ha de ser recuperada para que un nuevo
foto´n sea absorbido del la´ser.
Nos queda, por tanto, encontrar un mecanismo que inhiba la relajacio´n entre el
estado excitado y el estado fundamental de la banda de conduccio´n de manera que el
ciclo de trabajo supere los 3 ns. El sistema de dos electrones en los estados s y p, ya
ha sido investigado previamente en esta tesis. Esta configuracio´n es la responsable
del desdoblamiento en estado singlete y estado triplete del excito´n doblemente car-
gado [74]. Dicho estado singlete es la configuracio´n antisime´trica del sistema de dos
spines, formando la configuracio´n sime´trica el estado triplete, segu´n hemos visto en
el cap´ıtulo 5. El estado final tras la relajacio´n (1´) es un estado de spin total S = 0 y,
por tanto, el tiempo de relajacio´n va a ser diferente para el estado singlete y el estado
triplete. Dado que nuestro experimento esta´ realizado con luz polarizada linealmen-
te, ambos estados son igualmente probables tras el ciclo de absorcio´n-radiacio´n en
el estado fundamental. En un tiempo t donde varias absorciones sucesivas tienen
lugar, el mecanismo ma´s lento es el que determina el ciclo de trabajo promedio. De
esta manera, nuestro resultado sugiere que la inversio´n de spin (spin-flip) del estado
triplete en cajas cua´nticas de InAs tiene un tiempo caracter´ıstico de ∼ 3 ns. Esto es
relevante para las aplicaciones de este sistema en el control coherente del spin que
han de llevar a la computacio´n cua´ntica. Por u´ltimo, este resultado esta´ de acuer-
do con otros resultados experimentales obtenidos midiendo la rotacio´n de Faraday
resuelta en tiempo en este sistema [9].
Para finalizar esta seccio´n recapitulemos brevemente los resultados obtenidos.
Se ha disen˜ado y optimizado un me´todo experimental para investigar la absorcio´n
o´ptica de cajas cua´nticas aisladas de InAs. El me´todo se ha demostrado de validez
general para investigar diferentes muestras y rangos de energ´ıa27. Se ha determinado
la anchura de l´ınea homoge´nea de estados excitados aislados con dos electrones en
27Los resultados obtenidos en el estado fundamental de anillos cua´nticos no se mostrara´n
aqu´ı [147].
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exceso con una precisio´n inferior a 2 µeV. La ma´xima absorcio´n se ha determina-
do con un nivel sen˜al ruido de 5.5 × 10−6 Hz−1/2. Esto ha permitido determinar
de manera individual la fuerza de oscilador de las transiciones o´pticas investigadas,
as´ı como su tiempo de vida. Por otro lado, el estudio de la espectroscop´ıa de satu-
racio´n ha revelado que las propiedades del acoplamiento entre materia y radiacio´n
para potencias elevadas pueden ser descritas basa´ndonos en el re´gimen de interac-
cio´n fuerte de un sistema de dos niveles. Algunos resultados indican, sin embargo,
que en este sistema, la descripcio´n pormenorizada de esta interaccio´n es posible que
deba contemplar la presencia de un continuo resonante con nuestros estados discre-
tos del tipo observado en los anillos cua´nticos. Ma´s investigacio´n es necesaria a ese
respecto. Por u´ltimo, un modelo simple de saturacio´n de la relajacio´n esponta´nea
ha permitido investigar el ciclo completo de la dina´mica de relajacio´n intra-banda
con dos electrones en exceso.
9.2. Espectroscop´ıa de dispersio´n de cajas cua´nti-
cas aisladas de InAs
Una vez demostrada la posibilidad de medir el espectro de absorcio´n de una
caja cua´ntica aislada, pretendemos mostrar a continuacio´n como es posible tambie´n
registrar simulta´neamente su espectro de reflectividad. La parte real e imaginaria
de la funcio´n diele´ctrica de un sistema electro´nico o polarizable en general, ofre-
cen informacio´n complementaria sobre la respuesta en frecuencia de la polarizacio´n
microsco´pica del mismo. Conocida una de ellas en todo el espectro de frecuencias,
la otra puede ser determinada haciendo uso de las relaciones de Krammers-Kronig
[5]. Por tanto, uno ha de preguntarse cua´l es la utilidad de registrar el espectro de
dispersio´n de una caja cua´ntica aislada toda vez que el de absorcio´n nos es conocido.
La respuesta se halla en el cara´cter diferente de uno y otro experimento [153]. En
el caso que hemos descrito anteriormente de absorcio´n microsco´pica, el foto´n que
interacciona con el nivel electro´nico es destruido en el propio proceso de absorcio´n.
Considerar lo que le ocurre a un foto´n individual puede parecer demasiado preten-
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cioso o poco relevante, pero no lo es en un sistema en el que un so´lo excito´n es
monitorizado y resonante con el campo en un instante t dado. Esto es precisamente
lo que ocurre en nuestro sistema, aunque la sen˜al colectada corresponde al promedio
temporal de la polarizacio´n generada. De cara a aplicaciones basadas en la mani-
pulacio´n coherente de la polarizacio´n de un so´lo nivel electro´nico en una so´la caja
cua´ntica (Quantum Information Technology), disponer de una herramienta capaz
de probar y retornar la informacio´n de la fase en tiempo real de dicho nivel es im-
portante. Esa informacio´n sobre la fase es justo la que proporciona el espectro de
dispersio´n. En nuestro caso, nuestra detectividad se haya lejos de ser suficiente para
saber lo que le pasa a cada excito´n individual en un instante t cualquiera (tiempo
real). No se trata de un experimento capaz de detectar fotones individuales. Pero si
somos capaces de registrar el espectro de dispersio´n, podemos asegurar que todos
los fotones detectados portan informacio´n sobre el promedio temporal de la fase de
dicha resonancia electro´nica. E´ste es el primer paso para pensar en detectar en el
futuro dichos fotones de manera individual y en tiempo real de computacio´n, por
ejemplo.
En nuestra geometr´ıa, el la´ser de prueba es focalizado en un a´rea minu´scula de
la muestra siendo el campo electromagne´tico aplicado
−→
E0. En respuesta al campo
aplicado, en el medio se genera una polarizacio´n microsco´pica responsable del cam-
po de polarizacio´n,
−→
Es, que para campos lo bastante de´biles queda descrito por la
respuesta armo´nica de la carga en movimiento segu´n el modelo de Lorentz:
−→
Es =
1
A
e2f
2²0cm0n
iω
ω20 − ω2 − iωΓ
−→
Es (9.12)
donde todas las magnitudes son conocidas de la discusio´n previa. La condicio´n de
estricta resonancia provocada por la aplicacio´n del voltaje y la reducida anchura de
l´ınea del la´ser provoca que so´lo un oscilador responda a la frecuencia ω en un instante
dado. En estas condiciones, a lo largo de la direccio´n del la´ser de prueba se encuentra
nuestro detector sobre el cual incide un campo total transmitido
−→
ET =
−→
E0 +
−→
Es. Si
eventualmente colocaramos un detector monitorizando la luz reflejada de nuestro
oscilador aislado, sobre el mismo incidir´ıa un campo
−→
ER =
−→
Es. Dichos detectores
so´lo pueden detectar el promedio temporal del campo, esto es su intensidad, y por
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tanto T =
∣∣∣E0+EsE0
∣∣∣2 y R = ∣∣∣EsE0
∣∣∣2:
T ∼ 1− α0 γ
2
(ω − ω0)2 + γ2
R ∼
(
α0
2
γ2
(ω − ω0)2 + γ2
)2 (9.13)
donde se ha utilizado que Γ = 2γ ¿ ω0 y que α0 ¿ 1. Lo importante de este
resultado es que R es un factor α0/2 menor que el ma´ximo contraste de absorcio´n.
Esto significa que si α0 ∼ 2×10−4, el ma´ximo contraste de la reflectividad de nuestra
caja cua´ntica aislada va a ser de ∼ 1× 10−8, y que ineludiblemente se ha de perder
en nuestro nivel de ruido rms ∼ 2.5× 10−6.
En este punto, podemos hacer la comprobacio´n experimental de este resultado,
y en las mismas condiciones que antes, monitorizar la intensidad de un fotodiodo
sobre el que incide la luz reflejada desde nuestra caja cua´ntica. A tal fin, a la entrada
del microscopio se dispone de un divisor de haz que, por un lado, divide en dos el
la´ser de prueba, y por otro lado, dirige hacia un fotodiodo de silicio, colocado sobre
la mesa o´ptica, la luz reflejada desde la muestra y que sale de nuevo por la fibra
[fig. 6.7]. Igual que antes, la sen˜al de fotocorriente se pre-amplifica y se introduce en
un amplificador sincronizado que se haya sintonizado a la frecuencia de modulacio´n
del voltaje aplicado a la muestra. El nivel continuo de dicha sen˜al se utiliza para
normalizar el espectro de reflectividad ∆R(Vg)/R. Utilizando dos amplificadores si-
multa´neamente es posible registrar la sen˜al de absorcio´n y reflectividad al mismo
tiempo. Finalmente, el uso de una modulacio´n cuadrada de amplitud suficiente per-
mite analizar el resultado sin desconvolucionar nume´ricamente la forma de l´ınea de
la sen˜al modulada28.
La figura 9.21 muestra los espectros recogidos de esta manera en ambos de-
tectores a una longitud de onda del la´ser de prueba de 1058.876 nm. A la vista
del resultado, comprobamos que nuestras estimaciones iniciales eran incorrectas. La
prediccio´n realizada era va´lida para un dipolo ideal que se haya aislado y en el vac´ıo.
28En este caso, la forma de l´ınea de la absorcio´n diferencial es directamente la funcio´n lorentziana
[fig.9.6].
258 Cap. 9: Micro-espectroscop´ıa o´ptica de modulacio´n: µ∆T y µ∆R
-60 -40 -20 0 20 40 60
-2
-1
0
1
2
3
λ=1058.876 nm Sample QD1 f=77 Hz δV=20 mV
∆R/R
∆T/T
∆∆ ∆∆T
/T
 
∆∆ ∆∆R
/R
 
(10
-
4 )
 
 
Detuning (µeV)
Figura 9.21: Espectros de absorcio´n y reflectividad de una transicio´n o´ptica no degenerada perte-
neciente a una caja cua´ntica aislada de InAs.
En nuestro caso, el oscilador que interactu´a con el campo (nuestra transicio´n dipo-
lar excito´nica), forma parte de un medio material con varias capas homoge´neas que
lo albergan y cuya constante diele´ctrica es mayor que la del vac´ıo. Las ecuaciones
de Maxwell han de ser resueltas en este caso en cada intercara del material para
deducir la respuesta diele´ctrica del mismo en funcio´n de la frecuencia. En primera
aproximacio´n, podemos pensar que dicha respuesta no deber´ıa ser relevante para
la amplitud de la sen˜al modulada29. Sin embargo si que lo es para la intensidad
transmitida del la´ser como vimos en el apartado 9.1.2. El patro´n de interferencias
que all´ı se observo´ nos informa de que la intensidad del mismo va a depender de la
frecuencia, y esto es una consecuencia de la respuesta diele´ctrica del material. Sin
embargo, si nos quedasemos aqu´ı, estar´ıamos olvidando una cuestio´n importante y
es que la interaccio´n entre el campo aplicado y el campo de polarizacio´n es coherente
y no son las intensidades las que hay que sumar si no los campos ele´ctricos respec-
tivos. El efecto sera´ tanto ma´s notorio cuanto mayor es la coherencia del campo
29Dado que no depende del campo ele´ctrico aplicado que provoca la modulacio´n [ap. C].
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electromagne´tico empleado y menor la anchura de l´ınea de la resonancia. Ambas
condiciones se cumplen en nuestro sistema. En lo que sigue vamos a demostrar,
que la forma de l´ınea del experimento de dispersio´n, as´ı como el ma´ximo contraste
que cabe esperar dependen de manera decisiva del ajuste de fases entre el campo
electromagne´tico de prueba, parte propagante y contrapropagante entre s´ı, y con el
campo electromagne´tico generado por la polarizacio´n microsco´pica que pretendemos
analizar. Dicho ajuste de fases se haya determinado, como es natural, por la diferen-
cia de camino o´ptico de las diferentes ondas electromagne´ticas que intervienen en
el problema. Este hecho puede demostrarse, por ejemplo, repitiendo el experimento
para dos longitudes de onda diferentes, y es justo lo que se representa en la figura
9.22.
En la misma se ha realizado el mismo experimento a dos longitudes de onda
del la´ser separadas entre s´ı tan so´lo 0.32 A˚. En primer lugar, observamos un des-
plazamiento de las l´ıneas de absorcio´n y dispersio´n, a razo´n de menor longitud de
onda para un mayor voltaje inverso aplicado. E´sta es la firma del efecto Stark de
confinamiento cua´ntico, como ya sabemos. Sin embargo, y como hemos predicho, ob-
servamos tambie´n que la forma de l´ınea de absorcio´n y reflectividad han cambiado de
uno a otro espectro, siendo el cambio mucho ma´s patente en la sen˜al de reflectividad.
Aplicando las relaciones de Kramers-Kronig a una lorentziana, correspondiente a la
parte imaginaria de la funcio´n diele´ctrica, la parte real se puede hallar de manera
un´ıvoca. El resultado tiene la forma de la sen˜al de reflectividad de la figura 9.21. En
nuestro experimento, tal y como vemos en la figura 9.22, esto no ocurre para todas
la longitudes de onda. Este comportamiento es debido a la coherencia del la´ser de
prueba y a su ajuste de fase con la resonancia investigada.
Lo interesante en este caso es que tal ajuste de fases no ocurre de cualquier
manera y puede ser controlado de manera externa. De hecho, esta´ totalmente deter-
minado por la geometr´ıa del microscopio, incluyendo el nu´mero de superficies, y su
composicio´n, capaces de inducir un cambio de fase apreciable. Aunque esto puede
parecer contraproducente, en realidad no lo es, o, al menos puede tener aplicacio-
nes interesantes. El ajuste de fases esta´ controlado por la longitud de onda, como ya
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Figura 9.22: Espectros de absorcio´n y reflectividad de una caja cua´ntica aislada para dos longitudes
de onda del la´ser de prueba pro´ximas entre s´ı. El desplazamiento queda descrito por el efecto Stark
de confinamiento cua´ntico, no as´ı la forma de l´ınea en cada caso.
sabemos, pero tambie´n por distancias macrosco´picas que pueden ser modificadas ex-
ternamente. Nos referimos, en concreto, a la distancia entre el objetivo y la muestra,
o ma´s precisamente, entre el extremo de la fibra y la superficie de la muestra.
En la figura 9.23 se ha representado el resultado obtenido al modificar la lon-
gitud de onda del la´ser en un intervalo de unas pocas de´cimas de A˚, a la vez que
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Figura 9.23: Curva caracter´ıstica de un etalon formado por el extremo de nuestra fibra o´ptica y la
superficie de la muestra. Las interferencias son visibles en reflexio´n y transmisio´n.
monitorizamos el nivel de continua de ambos fotodiodos. Como ya sabemos, dicho
experimento da lugar a franjas de interferencia en transmisio´n [fig. 9.3]. Como es de
esperar lo mismo ocurre en reflectividad, como demuestra esta figura. Un cambio de
fase de pi entre ambas es justo lo que se espera de las relaciones de Fresnel [154].
Del per´ıodo de dichas oscilaciones o de la ecuacio´n del etalon (9.6), el origen de
las mismas se pudo determinar y asociar a la cavidad formada por el extremo de
la fibra monomodo y la superficie de la muestra, acopladas de manera efectiva en
nuestro montaje confocal. Lo que entonces fue un inconveniente, vemos ahora que
es altamente deseable, pues nos permite modificar la diferencia de camino o´ptico, y
con ello la fase relativa, variando dicha distancia. Para ello, no obstante, es necesario
disponer de un sistema de posicionamiento a baja temperatura capaz de desplaza-
mientos inferiores a λ/2pi. En nuestro caso, el paso de menor longitud que podemos
realizar de manera reproducible30 es de aproximadamente 25 nm. Esto deber´ıa dejar
suficiente margen para llevar a cabo interferometr´ıa con una so´la caja cua´ntica ais-
30Recordemos que el movimiento de los motores es inercial
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lada31. A fin de demostrarlo, veamos que es lo que ocurre cuando llevamos a cabo el
experimento para diferentes longitudes de onda que cubran una oscilacio´n completa
del patro´n de intensidad de la figura 9.23. El resultado se muestra en la figura 9.24.
Dos son los resultados de esta figura relevantes para nuestra investigacio´n. En
primer lugar, vemos que el ajuste de fase entre el campo aplicado y la polarizacio´n
microsco´pica tiene un efecto tan so´lo marginal en la sen˜al de transmisio´n. La for-
ma de l´ınea se vuelve ligeramente asime´trica dependiendo de la longitud de onda
empleada, pero no afecta significativamente al contraste o la anchura total a me-
dia altura de la sen˜al de transmisio´n. Esto es importante para la validacio´n de la
discusio´n de la seccio´n anterior, donde estos dos para´metros han sido empleados
para determinar mu´ltiples propiedades de nuestras cajas cua´nticas32. No se puede
decir lo mismo de la sen˜al de reflectividad. A lo largo de un per´ıodo completo, la
sen˜al cambia bruscamente de forma e intensidad. El cambio de intensidad refleja
en parte el contraste del 80% de la curva IR en la figura 9.23. Sin embargo, vemos
que para ciertas longitudes de onda (∼ 1058.89 nm) la sen˜al es mucho mayor que
lo que la simple normalizacio´n podr´ıa explicar. Esto es precisamente a lo que nos
hemos referido arriba, y es una consecuencia de la interferencia entre ambos campos
electromagne´ticos. Para modelizar correctamente el sistema es necesario considerar
que las cajas cua´nticas se hallan a una distancia d de la superficie. El problema por
tanto se reduce al de dos cavidades planas de espesores D y D+d, respectivamente,
que tienen un extremo comu´n en la fibra o´ptica. Los campos de prueba y de polariza-
cio´n se reflejan y transmiten en cada una de estas superficies. Dado que pretendemos
describir nuestro resultado basa´ndonos en la polarizacio´n microsco´pica del medio,
supondremos que el plano que contiene las cajas cua´nticas tiene una conductividad
superficial, σ, que puede ser descrita por el modelo de Lorentz [fig. 9.25].
El sistema as´ı descrito puede resolverse mediante el formalismo de la matriz de
transferencia que describe la propagacio´n de ondas planas entre superficies plano-
paralelas de conductividades arbitrarias [155]. De esta manera, la transmisio´n dife-
31De intere´s notable en aplicaciones que requieran de la determinacio´n de la fase.
32Adema´s de que all´ı se tomo´ la precaucio´n de basar el ana´lisis en resonancias que puedan ser
descritas adecuadamente por una lorentziana.
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Figura 9.24: Espectros de absorcio´n y reflectividad de una caja cua´ntica aislada para diferentes
longitudes de onda. Al recorrer con el la´ser un per´ıodo completo del interfero´metro la situacio´n
inicial se restaura.
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Figura 9.25: Modelo basado en dos cavidades acopladas para describir la propagacio´n de ondas elec-
tromagne´ticas planas en nuestro microscopio. La polarizacio´n microsco´pica de las cajas cua´nticas
puede describirse introduciendo una conductividad superficial, σ.
rencial y reflectancia diferencial se pueden calcular y comparar con nuestros resulta-
dos experimentales. Por este procedimiento, la trasmisio´n diferencial viene dada en
funcio´n de distancias y magnitudes ya conocidas de nuestra investigacio´n anterior.
El resultado de dicho ca´lculo adaptado a nuestra geometr´ıa particular es33:
∆T
T
∼ − α0
r21r
2
2 + 1 + 2r1r2 cos 2Φ
γ2
δ2 + γ2
(
1− (1 + r21)r2
[
cos 2ϕ+
δ
γ
sin 2ϕ
]
+
r1
[
cos 2(ϕ+ Φ) +
δ
γ
sin 2(ϕ+ Φ)
]
+ r1r
2
2
[
cos 2(ϕ− Φ) + δ
γ
sin 2(ϕ− Φ)
])
(9.14)
y:
∆R
R
∼ F
(
α0
γ2
δ2 + γ2
+
∆T
T
)
(9.15)
donde hemos introducido las siguientes definiciones:
F =
r21 + r
2
2 − r21r22 − 1
r21 + r
2
2 + 2r1r2 cos 2Φ
; r1 =
n0 − 1
n0 + 1
; r2 =
1− n
1 + n
; Φ =
2piD
λ
; ϕ =
2pidn
λ
(9.16)
33Dr. Khaled Karrai, comunicacio´n privada
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Figura 9.26: Espectros de absorcio´n y reflectividad calculados a partir de las expresiones teo´ricas
deducidas de la geometr´ıa de nuestro microscopio.
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Aqu´ı, al igual que anteriormente n0 = 3.4 y n = 2.6 son los ı´ndices de refraccio´n
de la s´ılice y la muestra, respectivamente. Las distancias d = 175 nm y D = 10.015
mm son conocidas o han sido calculadas anteriormente. En estas condiciones, in-
troduciendo los valores de α0 = 2 × 10−4 y γ = 7.5 µeV, las curvas teo´ricas de
absorcio´n y reflectividad pueden calcularse sin utilizar ningu´n para´metro ajustable.
El resultado de dicho ca´lculo se muestra en la figura 9.26 y demuestra hasta que
punto el modelo es capaz de describir hasta los mı´nimos detalles de los espectros
obtenidos en nuestras cajas cua´nticas aisladas. Este resultado no es diferente del
que se encontrar´ıa en una estructura multicapa de las mismas caracter´ısticas, pero
aqu´ı hemos de recordar que un so´lo nivel electro´nico contribuye a la sen˜al detectada.
En estas condiciones la interaccio´n ocurre entre fotones individuales que prueban el
mismo excito´n. Aunque dichos fotones no pueden ser discriminados individualmen-
te en nuestro experimento, hemos dado el primer paso hacia la efectiva realizacio´n
de dicho control coherente. Para ello el grado de interaccio´n y fase relativa puede
ser modificado variando la longitud de onda o la longitud de la cavidad. En estas
condiciones, la aplicacio´n de un voltaje externo actuar´ıa como control electro´nico
preciso de dicha interaccio´n.
En definitiva, juntando estos resultados con los de la seccio´n anterior, hemos in-
vestigado la funcio´n diele´ctrica, ²(ω), asociada a transiciones o´pticas no degeneradas
pertenecientes a cajas cua´nticas aisladas de InAs. En el curso de dicha investigacio´n,
hemos demostrado que cada caja cua´ntica se comporta como un super-a´tomo, y que
sus propiedades individuales de interaccio´n con un campo electromagne´tico mono-
croma´tico se pueden describir en el re´gimen de acoplamiento de´bil por un modelo
basado en un sistema de dos niveles discretos. Cuando el re´gimen de interaccio´n es
elevado, feno´menos t´ıpicos de la F´ısica Ato´mica han sido observados experimental-
mente y se han explicado de manera emp´ırica. En este caso, una observacio´n ma´s
rigurosa de los resultados sugiere que la hipo´tesis del super-a´tomo no es suficiente
para dar cuenta de la fenomenolog´ıa observada. Por u´ltimo, hemos podido demos-
trar que no so´lo es posible llevar a cabo la caracterizacio´n fundamental de dicha
interaccio´n, sino que con un so´lo la´ser, el acoplamiento radiacio´n-materia se puede
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controlar a escalas nanome´tricas, tanto en su parte real como imaginaria, o bien por
la aplicacio´n de un campo ele´ctrico externo, o bien mediante el ajuste de la fase
relativa entre campo y la polarizacio´n en un montaje interferome´trico basado en un
so´lo nivel electro´nico.
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Cap´ıtulo 10
Conclusiones
Las propiedades o´pticas y electro´nicas individuales de cajas cua´nticas autoen-
sambladas y aisladas de InAs han sido investigadas mediante diversas te´cnicas es-
pectrosco´picas de alta resolucio´n espacial y espectral. La implementacio´n de dichas
te´cnicas experimentales, en algunos casos exclusivas de esta tesis, constituyen el pri-
mer resultado relevante de la investigacio´n llevada a cabo. Con este estudio hemos
demostrado que los procesos de relajacio´n y recombinacio´n esta´n determinados por
el re´gimen de confinamiento fuerte de los portadores en las nanoestructuras. Esto
nos ha permitido describir nuestros resultados, cualitativa y cuantitativamente, me-
diante un modelo perturbativo basado en un confinamiento lateral de tipo armo´nico
o parabo´lico.
En este marco, hemos demostrado que mediante la aplicacio´n de un campo
ele´ctrico externo podemos controlar a voluntad el nu´mero de electrones confinados
en una nanoestructura dada. Esto nos ha permitido investigar y modelizar la inter-
accio´n de Coulomb, directa y de intercambio, entre portadores de carga individuales
confinados en nanoestructuras cua´nticas de InAs. En este estudio se ha demostrado
que, en presencia de un dopado residual no intencionado, las propiedades de cap-
tura, relajacio´n, y recombinacio´n excito´nica dependen del entorno local de carga.
Estos feno´menos son responsables de la observacio´n de desviaciones sistema´ticas,
respecto al correspondiente a muestras puras, en las propiedades o´pticas y ele´ctricas
de estas nanoestructuras. Algunos de estos resultados confirman lo observado por
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otros autores, otros sin embargo, pueden ser la primera prueba experimental de su
existencia.
En segundo lugar, hemos determinado la estructura electro´nica completa de ca-
da caja cua´ntica individual. El nu´mero de estados excitados, su posicio´n, y anchura
se han investigado y comparado con las predicciones del modelo parabo´lico. En es-
te estudio hemos caracterizado la anchura de l´ınea de las transiciones excitadas y
su dependencia con la energ´ıa de confinamiento. Esto ha permitido demostrar, en
acuerdo con otros autores, la importancia de la interaccio´n electro´n-fono´n y elec-
tro´n-electro´n entre estados discretos y estados continuos resonantes entre si en las
nanoestructuras. Dicha interaccio´n es la responsable de la alta eficiencia cua´ntica de
estos sistemas y resuelve la paradoja del cuello de botella predicho primigeniamente.
La interaccio´n radiacio´n-materia en cajas cua´nticas aisladas de InAs se ha inves-
tigado en los reg´ımenes de acoplamiento fuerte y de´bil. En estos estudios, la anchura
de l´ınea homoge´nea y la fuerza de oscilador de transiciones o´pticas no degeneradas,
han podido ser determinadas con una precisio´n < 2 µeV y una relacio´n sen˜al-ruido
de ∼ 5× 10−6 Hz−1/2. Los resultados microsco´picos confirman los resultados ya co-
nocidos por me´todos de baja resolucio´n espacial. Pero a esto hay que an˜adir dos
nuevos resultados que no son accesibles por otros me´todos. As´ı, se ha podido inves-
tigar la dina´mica de relajacio´n intra-banda cuando el estado fundamental se haya
bloqueado por el principio de exclusio´n de Pauli. Esto provoca que la anchura de
l´ınea del estado excitado sea hasta un orden de magnitud inferior al de otras con-
figuraciones electro´nicas. En estas condiciones, los tiempos de relajacio´n elevados
de estas transiciones han permitido demostrar experimentalmente el Efecto Stark
O´ptico en cajas cua´nticas autoensambladas y aisladas de InAs.
Por u´ltimo, hemos visto que es posible establecer una interaccio´n puramente
dispersiva entre el campo electromagne´tico aplicado y la polarizacio´n microsco´pica
de una sola caja cua´ntica. La coherencia de esta interaccio´n ha permitido realizar
interferometr´ıa con una so´la caja cua´ntica aislada. Aunque dicho resultado no di-
fiere del que se obtendr´ıa en una estructura bidimensional multicapa de similares
caracter´ısticas, e´sta es la primera vez que se demuestra que dicho efecto es posible
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interactuando coherentemente con una so´la transicio´n o´ptica aislada de esta mag-
nitud. Adema´s, la existencia de tres grados de libertad independientes: longitud
de onda, voltaje aplicado y longitud de la cavidad resonante, permitir´ıa ajustar de
manera arbitraria la fase y el grado de interaccio´n entre la radiacio´n y la materia.
Esto abre la puerta a nuevas investigaciones encaminadas al control coherente en
tiempo real de excitones confinados en estas cajas cua´nticas, que son de la mayor
importancia para el desarrollo presente y futuro de nuevos dispositivos basados en
las mismas.
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Ape´ndice A
Difraccio´n de la luz por una lente
delgada. Disco de Airy
Antes de obtener con ma´s detalle cua´l es la resolucio´n t´ıpica de un microscopio
confocal es necesario estudiar brevemente el caso ma´s general de un microscopio
convencional. Puesto que la resolucio´n en cualquier caso esta´ limitada por la difrac-
cio´n de campo lejano de la luz en las diferentes aperturas del sistema comenzaremos
introduciendo brevemente dicho feno´meno.
Si la funcio´n de onda ψ(x1, y1) describe la distribucio´n del campo electromagne´ti-
co en un plano {x1, y1}, el patro´n de difraccio´n de Fraunhofer de dicha onda en un
plano paralelo {x2, y2} cuando se ha propagado con vector de ondas k = 2piλ una
distancia z mucho mayor que el ma´ximo de {x1, y1} (campo lejano) viene dado por
[154]:
ψ (x2, y2) =
e−jkz
jλz
exp
{
−j k
2z
(
x22 + y
2
2
)}
×
∫∫ ∞
−∞
ψ (x1, y1) exp
{
j
k
z
(x1x2 + y1y2)
}
dx1 dy1 (A.1)
que se conoce como patro´n de difraccio´n de Fraunhofer o de campo lejano y es
consecuencia del principio de Huygens en la aproximacio´n escalar. La ecuacio´n A.1
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puede reescribirse de la siguiente forma:
ψ (x2, y2) =
e−jkz
jλz
exp
{
−j k
2z
(
x22 + y
2
2
)}
×
∫∫ ∞
−∞
ψ (x1, y1) exp
{
2pij
(x2
λz
x1 +
y2
λz
y1
)}
dx1 dy1 (A.2)
que comparando con la transformada de Fourier bidimensional definida por:
U (m,n) = FT{u (x, y)} =
∫∫ ∞
−∞
u (x, y) exp{2pij (mx+ ny)} dx dy (A.3)
nos permite escribir:
Ψ
(x2
λz
,
y2
λz
)
= FT{ψ (x1, y1)} = jλzejkzexp
{
j
k
2z
(
x22 + y
2
2
)}
ψ (x2, y2) (A.4)
y que despreciando factores de escala y de fase arbitrarios significa que el patro´n de
difraccio´n en un plano lejano arbitrario viene dado por la transformada de Fourier
bidimensional del campo en un plano anterior:
ψ (x2, y2) = Ψ
(x2
λz
,
y2
λz
)
(A.5)
Consideremos ahora que la onda que atraviesa el plano {x1, y1} no es libre de
propagarse de cualquier manera sino que ha de pasar a trave´s de una apertura sita
en el mismo. Las propiedades de transmisio´n de tal apertura quedan descritas por
su funcio´n de pupila, p(x, y), y el campo inmediatamente tras dicho plano viene
dado por la multiplicacio´n del campo o´ptico incidente, ψ(x1, y1) y dicha funcio´n de
pupila. En particular, si la apertura esta´ uniformemente iluminada (i.e. ψ(x1, y1) es
una onda plana), el patro´n de difraccio´n del campo en un plano arbitrario alejado
vendra´ dado simplemente por la transformada de Fourier bidimensional de la funcio´n
de pupila de la apertura, como hemos visto:
ψ (x2, y2) =
∫∫ ∞
−∞
p (x1, y1) exp
{
2pij
(x2
λz
x1 +
y2
λz
y1
)}
dx1 dy1 = FT{p (x1, y1)}
(A.6)
Si la apertura es un circulo de radio a iluminado uniformemente, entonces:
p (x, y) = circ
(r
a
)
=


1 si r =
√
x2 + y2 ≤ a
0 si r =
√
x2 + y2 > a
(A.7)
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y el patro´n de difraccio´n a una distancia z de la apertura resulta:
ψ (x2, y2) =
1
λz
2pia2J1
(
2pia
√
x22+y
2
2
λz
)
2pia
√
x22+y
2
2
λz
(A.8)
donde J1 es la funcio´n de Bessel de primera especie y orden uno.
Para la irradiancia que ser´ıa observada en una pantalla situada en dicho plano
basta con calcular:
I (x2, y2) = |ψ (x2, y2) |2 =
(
pia2
λz
)2
2J1
(
2pia
√
x22+y
2
2
λz
)
2pia
√
x22+y
2
2
λz


2
(A.9)
distribucio´n que se conoce como disco de Airy y se halla representada en la figura
A.1.
Figura A.1: Distribucio´n de la irradiancia difractada por una apertura circular segu´n las ecs. (A.9)
y (A.12)
El resultado recie´n alcanzado es relevante pues nos permite inferir cua´l sera´ la
distribucio´n del campo o´ptico en el plano focal de una lente delgada de focal f . En
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tal caso, se cumple:
ψ (x2, y2) =
e−jkf
jλf
exp
{
−j k
2f
(
x22 + y
2
2
)}
×
∫∫ ∞
−∞
ψ (x1, y1) pL (x1, y1) exp
{
j
k
f
(x1x2 + y1y2)
}
dx1 dy1 (A.10)
que no es ma´s que la ec. (A.1) sustituyendo z por f . Por tanto, si el frente de onda
que incide sobre la lente es plano tenemos:
ψ (x2, y2) =
∫∫ ∞
−∞
pL (x1, y1) exp
{
j
k
f
(x1x2 + y1y2)
}
dx1 dy1 = hL (x2, y2) (A.11)
que como sabemos es la transformada de Fourier de la funcio´n de pupila de la lente
pL (x1, y1). La funcio´n hL(x2, y2) es conocida como PSF
1 de la lente en cuestio´n, y
para el caso en que e´sta sea circular la irradiancia en el punto focal se puede escribir
como:
I (x2, y2) = |hL (x2, y2) |2 =
(
pia2
λf
)2
2J1
(
2pia
√
x22+y
2
2
λf
)
2pia
√
x22+y
2
2
λf


2
(A.12)
obtenida de (A.9) con z igual a f [fig. A.1]. La forma de campana de dicha funcio´n
nos permite introducir el concepto de anchura de la distribucio´n de irradiancia en
el punto focal como:
wAiry = 1.22
fλ
a
= 1.22
λ
NA
(A.13)
que corresponde al primer cero de la funcio´n de Bessel J1 en (A.12), o:
wAiry(FWHM) = 0.6
λ
NA
(A.14)
si escogemos la anchura total a media altura del disco de Airy.
Como vemos, la ecuacio´n (A.13) ya fue introducida en (2.5) con motivo de la
discusio´n del criterio de Rayleigh. Dicho criterio establece una definicio´n de la re-
solucio´n lateral ma´xima que se puede alcanzar mediante una lente u objetivo y es
consecuencia directa de la difraccio´n de la luz en el mismo. Un procedimiento pare-
cido nos permite hallar la distancia axial entre los dos primeros mı´nimos del patro´n
1De las siglas en ingle´s de Point Spread Function.
277
de Airy tridimensional:
zAiry =
4λη
NA2
(A.15)
donde η el ı´ndice de refraccio´n del medio de inmersio´n. Y permite calcular la pro-
fundidad de foco, d = zAiry/4, que es la mı´nima distancia que hemos de desplazar el
objetivo para apreciar un cambio en la imagen (criterio de Rayleigh axial). Final-
mente, es interesante notar que el cociente entre la resolucio´n axial y lateral:
γAiry =
zAiry
wAiry
=
3.28η
NA
(A.16)
es mayor que la unidad y disminuye al aumentar la apertura nume´rica del objetivo.
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Ape´ndice B
Descripcio´n del sistema de
deteccio´n y coleccio´n
En este ape´ndice, se investiga el origen de las diferentes sen˜ales o´pticas que son
detectadas en las experiencias de µPL y µPLE. En estos experimentos, la u´nica
sen˜al con informacio´n u´til es la intensidad asociada a la recombinacio´n radiativa
en las nanoestructuras. Sin embargo, como vamos a ver, el sistema de adquisicio´n
contribuye con otro tipo de sen˜ales, cuya intensidad es comparable a la de la luminis-
cencia. Afortunadamente, un ana´lisis detallado de unas y otras permiten discriminar
la sen˜al u´til de aquello que simplemente es una fuente de ruido sistema´tica. Por otro
lado, dado que las sen˜ales que pretendemos medir son especialmente de´biles, es
imprescindible esta descripcio´n pormenorizada a fin de evitar malinterpretaciones.
A tal fin, es necesario conocer con ma´s detalle el funcionamiento del detector
utilizado. Para estos experimentos dicho detector es una ca´mara CCD cuya regio´n
activa se haya iluminada posteriormente a trave´s de una capa de Si:p de espesor
reducido [pa´g. 48]. Sus caracter´ısticas en te´rminos de relacio´n sen˜al-ruido y eficiencia
cua´ntica fueron discutidas en el cap´ıtulo 3, y es por ellas por lo que se ha elegido
dicho detector. La imagen de la figura B.1 corresponde a la zona activa de la ca´mara
de H × V = 1024× 128 p´ıxeles, cuando se haya iluminada por la luz procedente de
una fibra monomodo que ha sido dispersada por nuestro espectro´metro doble [fig.
6.8].
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Figura B.1: Imagen de la zona activa de la CCD correspondiente a longitudes de onda alejadas de
la de excitacio´n.
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Figura B.2: Espectro de fotoluminiscencia obtenido promediando la intensidad en la zona central
de la imagen de la figura B.1.
Tal como se observa, so´lamente unos pocos p´ıxeles, correspondientes a la zona
central de la CCD, se hayan iluminados. Esto es debido a que nuestra fuente de luz es
el modo fundamental de una fibra monomodo cuyo radio es r0 =2.2 µm [sec. 8.1.1].
La imagen formada en la CCD es de unas 150 µm (FWHM) en la direccio´n vertical,
correspondientes a 6 pixeles del a´rea activa. Por tanto, todas las medidas se han
realizado promediando la intensidad de los 10 pixeles centrales del dispositivo. Esto
nos arroja 1024 valores de intensidad, correspondientes al rango de longitudes de
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onda cubierto por la imagen (∼60 nm). El espectro de PL obtenido de esta manera
es el que se representa en la figura B.2, y aunque carece de importancia para esta
discusio´n, corresponde a la muestra QR2 a unos 120 K de temperatura.
Ahora, comparemos dicha imagen con las de las figuras B.3(a) y (b). Ambas han
sido realizadas en un rango de longitudes de onda cercano al la´ser de excitacio´n sin-
tonizado a 830 nm. A fin de mitigar los efectos que precisamente vamos a describir,
es usual colocar a la entrada del espectro´metro un filtro paso alto que impida que
el la´ser de excitacio´n penetre en el mismo. En nuestro caso, para la experiencia de
µPL, utilizamos dos filtros paso alto en serie a 850 nm, y dos homo´logos a 950 nm
para la experiencia de µPLE. En las imagenes se observa lo que ocurre en dichas
regiones de longitud de onda cercanas al la´ser. Fija´ndonos en la figura B.3(a), vemos
que desde el extremo derecho parte una sen˜al del tipo que acabamos de discutir, esto
es, centrada en la imagen y ocupando una extensio´n vertical de unos 10 p´ıxeles. Esta
sen˜al no se trata de luminiscencia ni esta´ asociada a la muestra de ningu´n modo.
Pero antes, observemos que es lo que ocurre en el otro extremo. Para una longitud
de onda de excitacio´n de 830 nm y dos filtros paso alto de 850 nm colocados a
la entrada del espectro´metro, la sen˜al del la´ser consigue penetrar y se extiende de
manera erra´tica en toda el a´rea cercana al borde del detector. Ese efecto es ma´s
aparente en la imagen B.3(b), donde uno de los filtros se ha extra´ıdo aumentando la
sen˜al de dispersio´n ma´s de un orden de magnitud en esa zona. Esto se demuestra en
el panel inferior de la figura. La escala es logar´ıtmica y los espectros corresponden
al promedio de intensidad de los 10 p´ıxeles centrales, exactamente igual que en el
experimento real. La sen˜al justo en el borde izquierdo es hasta 15 veces superior que
utilizando un so´lo filtro. Colocando un filtro ma´s, esta sen˜al es fuertemente atenua-
da pero au´n resulta apreciable. Un poco ma´s a la derecha, las imagenes muestran
que la dispersio´n ya no ocupa toda la extensio´n vertical del detector y en la zona
central desaparecen su´bitamente a 865 nm. Todos los efectos observados en esta
zona del detector, no corresponden a caracter´ısticas espectrales reales del la´ser, sino
que son debidas a reflexiones erra´ticas en las inmediaciones del a´rea activa de la
CCD. En esa zona, existen superficies meta´licas abruptas que provocan el patro´n
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Figura B.3: Imagen de la zona activa de la CCD correspondiente a longitudes de onda inmedia-
tamente superiores a la de excitacio´n. Con la utilizacio´n de filtros paso alto la intensidad en esta
regio´n queda fuertemente suprimida. Los factores de magnificacio´n se muestran en el extremo in-
ferior derecho de cada imagen. El panel (c) corresponde a los espectros obtenidos promediando 10
pixeles centrales en cada columna de las ima´genes superiores.
de intensidad erra´tico que observamos. De otra manera, la sen˜al no deber´ıa alejarse
del centro del detector, pues tal y como sabemos, ah´ı es donde se forma la imagen
de la fibra a trave´s del espectro´metro. Finalmente, podemos apreciar co´mo ambos
espectros en la figura B.3(c) convergen a un valor similar para longitudes de onda
elevadas. Esta sen˜al proviene de caracter´ısticas espectrales, pero no de la muestra
que deseamos investigar. Para realizar esta caracterizacio´n, la fibra que se conecta a
la entrada del microscopio fue conectada directamente a la fibra que se dirige hacia
los dispositivos de deteccio´n. En estas condiciones el la´ser pasa directamente del
acoplador de fibra hacia el detector, sin interaccionar con la muestra, pero s´ı con
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Figura B.4: Varias imagenes tomadas para caracterizar la respuesta espectral del sistema de de-
teccio´n. En este caso, la luz del la´ser de excitacio´n viaja por las diversas fibras del montaje expe-
rimental provocando la sen˜al que se observa.
el resto del dispositivo experimental [fig. 6.8]. Esto incluye, las o´pticas y filtros de
manipulacio´n y atenuacio´n del haz, y todas las fibras y conectores que esta´n presen-
tes en el experimento real. De esta manera caracterizamos la respuesta espectral de
nuestro montaje o´ptico.
En la figura B.4 se observa la sen˜al obtenida de este modo en un intervalo de
longitudes de onda que cubren la regio´n donde la PL aparecer´ıa en la muestra. Pese
a lo que se podr´ıa pensar, la luz procedente del la´ser no cae a cero ra´pidamente.
Reduciendo la potencia del la´ser en un factor 105 el espectro del la´ser es el que se
observa en l´ınea continua gruesa en el extremo izquierdo del panel inferior de la figura
B.4. La intensidad so´lo tiene un valor apreciable en el borde izquierdo en este caso.
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Figura B.5: A la izquierda espectro Raman obtenido en fibras o´pticas de s´ılice reproducido de
Walrafen et al [156]. A la derecha espectro obtenido promediando la intensidad en el centro de
nuestra ca´mara CCD para una intensidad del la´ser de Ti-Zafiro similar a la del experimento real.
La muestra no contribuye a esta sen˜al (ver texto).
Sin embargo, cuando la potencia se aumenta a valores del orden de los utilizados
en el experimento real, el detector nos ofrece un resultado bien distinto. Dejando
aparte la zona contigua al laser, cuya intensidad procede de las reflexiones espu´reas
ya comentadas, en las otras dos ima´genes existe una modulacio´n de la intensidad
que parece ser perio´dica en longitud de onda (∼ 23 nm) y se extiende unos 80 nm
hacia bajas energ´ıas. Para entender de donde proviene dicha sen˜al hay que pensar
en procesos capaces de producir tal efecto en las condiciones del experimento. E´stos
podr´ıan ser dispersio´n de Brillouin y dispersio´n Raman en las fibras monomodo de
SiO2 utilizadas. Estos dos procesos existen en sus versiones esponta´nea y estimulada
en este sistema [140, 141]. El primero, sin embargo, tiene un ancho de banda reducido
que no se corresponde con el efecto observado. En la figura B.5 se han representado el
espectro Raman de una fibra monomodo obtenido de la referencia [156]. A la derecha
se muestra el espectro obtenido en nuestro sistema, segu´n hemos explicado. Vemos
que el rango y el tipo de sen˜al se corresponden de manera notable, y asumiremos
por tanto que este es el efecto observado. El hecho que esta sen˜al no sea observable
en la regio´n ma´s cercana al la´ser se debe simplemente a la presencia de dos filtros
paso-alto de 850 nm.
Con esto creemos demostrado el origen de las fuentes de ruido sistema´tico que
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aparecen en nuestros espectros de micro-fotoluminescencia. Nos quedar´ıa explicar
co´mo se pueden identificar dichas sen˜ales en los mismos. Para ello, en la figura
B.6 se han representado exactamente los mismos espectros que en la figura 8.4(c)
pero sin eliminar las contribuciones no deseadas. En la figura B.6 vemos co´mo en
todos, menos en el espectro obtenido a Vg = 1.2 V, la sen˜al en la zona de baja
energ´ıa es invariable. Dos son las sen˜ales que contribuyen a la intensidad en esa
regio´n para voltajes inversos elevados. Por un lado, la sen˜al espu´rea de la fibra,
que obviamente no depende del voltaje aplicado, y, por otro lado, la recombinacio´n
radiativa electro´n-aceptor, que tampoco se ve modificada por la accio´n del campo
ele´ctrico [fig. 7.13]. Cuando el voltaje supera ∼1 V, la WL contribuye al espectro en
esa zona, y un pequen˜o hombro es visible en el espectro de fotoluminiscencia en este
caso. Esta´ claro, que a la vista del resultado, podemos eliminar la sen˜al espu´rea sin
ma´s que restar a todos los espectros en ese rango de voltaje un espectro obtenido
en las mismas condiciones pero con un voltaje inverso elevado. Esto es exactamente
lo que se ha hecho para obtener los espectros de la figura 8.41.
Si nuestro sistema de deteccio´n produce tal sen˜al espu´rea del orden de nuestra
micro-fotoluminiscencia2, esta´ claro que al variar la energ´ıa de excitacio´n vamos a ver
un comportamiento caracter´ıstico. Dicho comportamiento es el que se observa en las
figuras B.7(a) y B.7(b). En las mismas hemos repetido el experimento de µPLE des-
crito en el cap´ıtulo 8, pero sin conectar la fibra del microscopio, tal y como venimos
diciendo a lo largo de este ape´ndice. So´lo la respuesta del dispositivo experimental
contribuye a la sen˜al en este caso. En la figura B.7(a) se observan exactamente las
mismas bandas diagonales que aparecen en la figura 8.18 del cap´ıtulo 8. La potencia
1Inevitablemente se elimina tambie´n la contribucio´n e−-A0, pero e´sta ya ha sido analizada en
el cap´ıtulo 7 y no aporta nada nuevo a la discusio´n de la seccio´n 8.1.3. Por el contrario, una
contribucio´n similar en la cola de baja energ´ıa es esencial en la discusio´n detallada de las secciones
siguientes. Por ello, y como se menciona en el texto, los espectros se presentan tal cual son obtenidos
en ese caso [sec. 8.1.4]. Las sen˜ales espu´reas son negligibles en esta zona de baja energ´ıa cuando
excitamos con λ =830 nm.
2O inversamente, y desafortunadamente, si nuestra sen˜al de µPL es tan pequen˜a como para que
el de´bil fondo pueda ser observado.
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Figura B.6: Los espectros representados en la figura 8.4 se obtienen de los originales representados
aqu´ı substrayendo la contribucio´n de la dispersio´n Raman y la recombinacio´n electro´n-aceptor que
no dependen del voltaje (ver texto).
acoplada a la fibra por el la´ser de excitacio´n se muestra en el panel superior de
ambas figuras3. En la figura B.7(b) se representan los mismos datos, calculando el
3Comparando la variacio´n de la intensidad del la´ser en ambas, vemos que tanto el abrupto corte
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Figura B.7: a) Imagen obtenida por composicio´n de los espectros obtenidos a diferentes longitudes
de emisio´n en un rango de longitudes de onda de deteccio´n fijo (λexc > λdet). b) La diferencia entre
la energ´ıa de deteccio´n y de excitacio´n puede convertirse a nu´mero de ondas dando lugar a una
imagen que nos recuerda a procesos Raman, tal y como se discute en el texto.
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desplazamiento Raman de cada espectro respecto a la longitud de onda de detec-
cio´n. Dado que las l´ıneas Raman se desplazan con el la´ser de excitacio´n, las bandas
diagonales se convierten de manera natural en bandas verticales correspondientes
a desplazamientos Raman constantes. Esto permite eliminar su contribucio´n en los
espectros de µPLE del cap´ıtulo 8. Los detalles de este procedimiento se explican en
dicho cap´ıtulo.
Por u´ltimo, so´lo nos queda analizar la contribucio´n de las reflexiones erra´ticas del
la´ser en el experimento de µPLE. Cuando el la´ser se acerca al borde del a´rea activa
de la CCD, la sen˜al aumenta ra´pidamente y da lugar a la zona oscura del extremo
inferior izquierdo de la imagen B.7(a). Podemos ampliar dicha zona y aumentar la
escala a fin de ver en detalle la estructura de la sen˜al en este caso. El resultado
esta´ representado en la figura B.8(a) y muestra exactamente las mismas l´ıneas del-
gadas y diagonales de la imagen correspondiente al experimento real (fig. 8.18) que
se muestra aqu´ı en el panel (b). Asimismo, se reproduce la l´ınea vertical intensa a
aproximadamente 945 nm. Dicha l´ınea corresponde a un ensanchamiento su´bito del
la´ser de excitacio´n en su propagacio´n por el sistema, pues es paralelo al eje vertical
y so´lo ocurre a esa longitud de onda particular. Su origen puede ser un proceso no
lineal sin identificar en el montaje experimental. Dada la imposibilidad de corregir
estos efectos, en el ana´lisis de resultados del cap´ıtulo 8 no se consideran las regiones
del espectro cuasi-resonantes con el la´ser. Esto impide observar estados excitados de
baja energ´ıa como se reitera en la discusio´n.
que se ve en aquella, como las oscilaciones que se ven ahora se deben probablemente al estado de
optimizacio´n de la cavidad del Ti-Zafiro.
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Figura B.8: Zona resonante de los espectros de caracterizacio´n del sistema experimental (a) y de
los espectros de µPLE (b). Cuando la longitud de onda de excitacio´n es muy pro´xima al rango
de deteccio´n, las reflexiones del la´ser en las inmediaciones del a´rea activa provocan un patro´n de
intensidades caracter´ıstico.
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Ape´ndice C
Amplitud de modulacio´n y
espectro de absorcio´n
En el cap´ıtulo 9 se ha dedicado a la espectroscop´ıa de absorcio´n de cajas cua´nticas
aisladas de InAs, utilizando una te´cnica de modulacio´n basada en el efecto Stark.
Las te´cnicas de modulacio´n son una herramienta utilizada frecuentemente en la
espectroscop´ıa o´ptica de so´lidos [157]. En ese sentido la te´cnica descrita aqu´ı no
difiere de muchas utilizadas antes como son la electroreflectancia, fotoreflectancia,
transmisio´n diferencial, resonancia magne´tica, etc. . . . La u´nica diferencia estriba
en que esta´ basada en el efecto Stark de Confinamiento Cua´ntico, siendo el mismo
exclusivo de las nanoestructuras cua´nticas, incluyendo pozos cua´nticos, como vimos
en el cap´ıtulo 4. En esta te´cnica, cualquier sen˜al o´ptica que no responda al cambio en
el para´metro de modulacio´n es automa´ticamente eliminada de la sen˜al colectada. Esa
es la ventaja del me´todo de modulacio´n frente a otros me´todos basados en sen˜ales
continuas. En nuestro caso, el para´metro modulado, i.e. el voltaje aplicado, so´lo es
capaz de perturbar la energ´ıa de las transiciones discretas de nuestras cajas cua´nticas
aisladas, y adema´s lo hace unos pocos µeV. Esto, en conjuncio´n con el ancho de
banda reducido del la´ser, hace que la resolucio´n espectral del me´todo sea enorme.
Conviene por tanto analizar que tipos de sen˜ales vamos a detectar con el experimento
de modulacio´n empleado. A tal fin, asumiremos que nuestro transicio´n electro´nica
queda adecuadamente descrita por un sistema de dos niveles discretos, siendo su
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respuesta en frecuencia al campo electromagne´tico, la correspondiente al modelo
de Lorentz. En estas condiciones, la forma de l´ınea de la absorcio´n corresponde a
una lorentziana, y la te´cnica de modulacio´n se puede analizar en detalle. Para ello,
vamos a revisar el concepto de deteccio´n sincronizada. En el mismo, la sen˜al que
pretendemos medir y que se haya modulada a una frecuencia ωmod es mezclada a la
entrada de la etapa de amplificacio´n con una sen˜al de referencia que es cuadrada y
proporciona la necesaria sintonizacio´n:
asw(t) =
4
pi
N∑
k=0
sin((2k + 1)ωmodt+ φsw)
2k + 1
(C.1)
Tal sen˜al cuadrada es generada por el amplificador a partir de la sen˜al de refe-
rencia que proporcionamos externamente e independientemente de la forma de e´sta.
Por otro lado, la aplicacio´n del voltaje AC a la muestra provocara´ que la energ´ıa de
la resonancia se encuentre modulada a la misma frecuencia por el efecto Stark y:
E = E0 +∆EStark = E0 +∆Emod sin(ωmodt+ φStark) (C.2)
siendo E0 la energ´ıa correspondiente al voltaje estacionario Vg0, y donde se ha su-
puesto que la modulacio´n introducida es de tipo sinusoidal. En estas condiciones, la
absorcio´n a una energ´ıa E viene dada por una lorentziana:
α(t) =
α0γ
2
γ2 + (E − E0 −∆EStark)2 (C.3)
donde α0 es la absorcio´n en el ma´ximo, Γ = 2γ, y α(t) se haya modulada a la
frecuencia ωmod a trave´s del te´rmino ∆EStark. En esta ecuacio´n, vemos que la res-
puesta del sistema a la modulacio´n es no lineal, y por ello vamos a ver que la sen˜al
demodulada por el lock-in a partir de e´sta va a depender de la amplitud ∆Emod. Si
∆EStark es pequen˜a podemos hacer un desarrollo en serie de Taylor de la ecuacio´n
(C.3) de la forma:
α(t) = α0
M∑
i=0
fi∆E
i
Stark (C.4)
El primer te´rmino i = 0 es un te´rmino constante y se elimina en el proceso de
mezclado s´ıncrono con la sen˜al cuadrada. Los tres siguientes te´rminos de esta ex-
pansio´n fi(E,E0, γ; t) i : 1 − 3 se hallan representados en la figura C.1 en funcio´n
de ((E − E0)/γ) para ∆Emod = γ/2.
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Figura C.1: Coeficientes de la expansio´n de Taylor de una lorentziana en potencias de la amplitud
de modulacio´n de la energ´ıa de la transicio´n E.
El te´rmino de primer orden f ′1:
f ′1 = f1∆Emod = −2
(E − E0)
γ
(
1 +
(E − E0)2
γ2
)−2
∆Emod
γ
(C.5)
es la primera derivada de la lorentziana (C.3), los te´rminos sucesivos disminuyen
paulatinamente con el cociente (∆Emod/γ)
i aunque no los explicitaremos aqu´ı. Esta
expansio´n nos permite analizar facilmente cuales van a ser las contribuciones al
primer armo´nico de la frecuencia ωmod tras el proceso de mezclado de (C.1) y (C.4)
realizado por el amplificador. Multiplicando ambas:
aMix(t) =
4α0
pi
N∑
k=0
M∑
i=0
f ′i sin(ωmodt+ φStark)
sin((2k + 1)ωmodt+ φsw)
2k + 1
(C.6)
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obtenemos la ecuacio´n ma´s general que describe la salida del amplificador sincro-
nizado. Para modulaciones pequen˜as es suficiente como hemos visto con tomar los
cuatro primeros te´rminos del sumatorio (M = 4). A fin de analizar so´lo las contri-
buciones ma´s importantes, la expansio´n de la funcio´n de referencia cuadrada puede
limitarse tambie´n a los cuatro primeros te´rminos (N = 4). Con ello se obtiene una
suma de te´rminos dependientes de las frecuencias n×ωmod con n : 1− 3 que pueden
ser agrupados a fin de extraer el correspondiente al primer armo´nico de la modula-
cio´n, que es lo habitual en este tipo de deteccio´n sincronizada. El resultado de dicha
operacio´n es:
a0Mix(t)|φSw=φStark =
α0
6pi
(12f ′1 + 9f
′
3 − f ′3 cos(2φStark)) (C.7)
donde se ha sustituido la condicio´n habitual de ajuste de fase φSw = φStark. Este
es el resultado que estabamos buscando y que demuestra que, en general, la forma
de l´ınea obtenida en el proceso de demodulacio´n va a depender de la amplitud de
modulacio´n utilizada a trave´s de los te´rminos f ′i . En la figura C.2 se ha representado
la ecuacio´n (C.7) para diferentes valores de ∆Emod/γ. La amplitud ma´xima pico a
pico de la sen˜al modulada va a depender de la amplitud de modulacio´n. Por ahora
no discutiremos dicha variacio´n si no que nos centraremos en la forma de l´ınea
que resulta del experimento. Tal como vemos, la situacio´n para ∆Emod ¿ γ es la
que cabr´ıa esperar intuitivamente de la derivada de una lorentziana, sin embargo,
cuando la relacio´n entre ambas se hace pro´xima a la unidad, la desviacio´n respecto
a la derivada comienza a ser significativa. El caso extremo es cuando ∆Emod À γ
en el que la tercera derivada domina la forma de la curva de resonancia, dando
lugar a un cambio de fase en la intensidad. Si hubiesemos truncado los sumatorios
menos restrictivamente, la mezcla de armo´nicos de mayor orden se har´ıa igualmente
palpable para amplitudes de modulacio´n elevadas.
Vemos finalmente que la forma de l´ınea del experimento de modulacio´n depen-
de de manera importante de la amplitud de modulacio´n empleada. A la vista del
resultado obtenido, queda claro que para simplificar el ana´lisis de los datos experi-
mentales, en general la amplitud de modulacio´n ha de mantenerse dentro de unos
l´ımites moderados que dependen de la anchura de l´ınea del tipo de proceso que que-
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Figura C.2: Diversas formas de l´ınea para la sen˜al de salida del amplificador sincronizado en
funcio´n de la amplitud de modulacio´n empleada. Las curvas han sido obtenidas de la ecuacio´n
(C.7) sustituyendo φStark = Π/2 y normalizadas para apreciar los cambios de una a otra.
ramos estudiar. Alternativamente, y como se ve en el cap´ıtulo 9, podemos utilizar
una modulacio´n, distinta de la sinusoidal, a fin de simplificar tambie´n el ana´lisis.
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Ape´ndice D
Constantes fundamentales y
magnitudes relevantes
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Tabla D.1: Constantes fundamentales.
Const. Valor
~
1.05459×10−34 J s
6.58211915×10−16 eV s
e 1.60219×10−19 C
c 2.997925×1010 m s−1
m0 9.10956×10−31 Kg
²0 8.854187×10−12 F m−1
Tabla D.2: Para´metros caracter´ısticos del GaAs y el InAs.
Magnitud GaAs InAs
²r 12.9 15.5
m∗e
m0
0.063 0.023
m∗hh
m0
0.51 0.41
R∗y 4.58 meV 1.23 meV
a0 12.2 nm 37.7 nm
Tabla D.3: Conversio´n de valores de la energ´ıa.
1 eV
1.60219×10−19 J s
2.41797×1014 Hz
8.06546×103 cm−1
1.16048×104 K
Anexo I
Propiedades o´pticas de hilos
cua´nticos autoensamblados
GaxIn1-xAs/InP
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Los hilos cua´nticos de InAs obtenidos sobre substratos de InP(001) surgen como
consecuencia de la anisotrop´ıa de la relajacio´n ela´stica en las direcciones (110) y
(110). La diferente constante de red de ambos materiales provoca un desacuerdo
de malla compresivo del 3.2% y genera una deformacio´n ela´stica de las sucesivas
monocapas (ML) de InAs cuando e´ste es depositado epitaxialmente sobre InP. A
partir de un espesor depositado superior al espesor cr´ıtico, 2.5 ML en este sistema,
los procesos de autoensamblado tridimensional provocan la aparicio´n de cajas o hilos
cua´nticos [fig. 1] que mantienen sus propiedades morfolo´gicas una vez recubiertos y
retirados de la ca´mara de crecimiento. Gracias al estudio de dichos procesos, hoy
en d´ıa es posible utilizar las condiciones de crecimiento adecuadas para controlar la
composicio´n, taman˜o y densidad de dichos hilos dentro de los l´ımites impuestos por
el cara´cter autoorganizado del me´todo [53, 54, 55, 56, 57, 58].
Figura 1: Imagen de microscop´ıa de fuerzas ato´micas (AFM) de nanoestructuras de InAs formadas
sobre una capa tampo´n de InP(001). El a´rea escaneada es de 500×500 nm en a) y 400×400 nm en
b). El eje vertical corresponde a 10 nm. Ima´genes por cortes´ıa de la Dra. Luisa Gonza´lez (IMM-
CSIC, Madrid).
En las figuras 2(a) y (b) se muestran los espectros de absorbancia y fotoluminis-
cencia a 30 K de una muestra que contiene hilos cua´nticos InAs/InP [54]. Debido al
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Figura 2: Espectros de absorbancia (a) y fotoluminiscencia (b) a 30 K de una muestra que contiene
hilos cua´nticos InAs/InP. La anisotrop´ıa de polarizacio´n lineal de la absorcio´n t´ıpica de este sistema
se observa en a). Las energ´ıas del ma´ximo de diferentes componentes gaussianas extra´ıdas de
los espectros de PL en diferentes muestras y correlacionadas con la altura en ML del hilo son
comparadas con un modelo teo´rico en c).
confinamiento cua´ntico de los portadores, los procesos de recombinacio´n y absorcio´n
inter-banda ocurren a energ´ıas superiores a la banda de energ´ıa prohibida del InAs
en volumen (∼ 0.41 eV) alcanzando valores centrales de 0.8 eV o´ 1.55 µm a tempera-
tura ambiente. Adema´s, se observa en la figura 2(b) que, aunque la excitacio´n es no
resonante (2.4 eV de un la´ser de Ar+), pra´cticamente todos los portadores recombi-
nan radiativamente en las nanoestructuras y so´lo una pequen˜a porcio´n contribuyen
a la luminiscencia asociada a la barrera de InP a 1.4 eV. Adema´s, comparando los
espectros de absorcio´n y emisio´n se puede constatar la ausencia del corrimiento Sto-
kes t´ıpico de sistemas bidimensionales o en volumen, lo que es una consecuencia ma´s
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del superior confinamiento de los portadores. Dado que las propiedades o´pticas han
sido estudiadas en un conjunto macrosco´pico de hilos correspondiente a un a´rea de
coleccio´n de ∼ 50 µm de dia´metro, los espectros de emisio´n y absorbancia se hallan
ensanchados inhomoge´neamente. La estructura multigaussiana que se resuelve en
dichos espectros ha sido asociada a la recombinacio´n excito´nica en hilos que difieren
entre si en una o varias monocapas de espesor y que dan lugar a las diferentes com-
ponentes del espectro. E´ste es el punto de apoyo de la conocida como distribucio´n
multimodal de la emisio´n y ha sido corroborada experimentalmente y teo´ricamente
calculando los estados electro´nicos de electro´n y hueco en hilos cua´nticos rectangu-
lares de espesor y anchura comparables al de las nanoestructuras analizadas. Las
energ´ıas del estado fundamental para diferentes espesores extra´ıdas del modelo se
ajustan perfectamente a los ma´ximos de las componentes gaussianas presentes en la
banda de emisio´n de diferentes muestras validando la hipo´tesis sobre su origen [fig.
2(c)]. Recientemente, se han investigado muestras que contienen islas elongadas In-
As/InP obtenidas mediante me´todos de crecimiento similares, habie´ndose propuesto
la presencia de estados excitados en el espectro como responsable de los picos de ma-
yor energ´ıa [158, 159]. Ma´s alla´ de los resultados arrojados por los modelos teo´ricos,
a este nivel siempre dependientes de las aproximaciones llevadas a cabo, tambie´n
se puede hacer el ana´lisis basa´ndonos en la dispersio´n de taman˜os observada en
AFM y en el comportamiento de las diferentes componentes al aumentar la den-
sidad de excitacio´n. En nuestro caso, ambos resultados apuntan hacia un cara´cter
multimodal de las bandas de emisio´n/absorcio´n obtenidas, conclusio´n que ha sido
corroborada recientemente mediante experimentos de magneto-fotoluminiscencia en
muestras ide´nticas a las nuestras [160].
Introduciendo una cierta cantidad de Galio durante el crecimiento de la capa de
InAs, se pueden obtener hilos cua´nticos de GaxIn1-xAs/InP. Por este procedimiento,
no so´lo la composicio´n, sino tambie´n el taman˜o y morfolog´ıa de estos hilos se ve
modificada [56]. En las figuras 3(a) y (b) se muestran sendas ima´genes de AFM
obtenidas en dos muestras diferentes con xGa=0% y 15%, respectivamente. Ambas
micrograf´ıas cubren un a´rea de 1 µm2, de lo cual se desprende que el taman˜o de
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Figura 3: Imagenes de AFM de dos muestras que contienen hilos cua´nticos GaxIn1-xAs/InP con
x=0% a), y x=15% b). El a´rea escaneada es de 1µm×1µm en ambas. Los espectros de fotolumi-
niscencia a 50 K respectivos son comparados en c) y e) junto al de una muestra con x=5% d).
Las energ´ıas correspondientes al ajuste multigaussiano de los espectros de PL son reproducidas
mediante un modelo teo´rico con distinto grado de ajuste como se muestra en f.
los hilos es mucho mayor en el segundo caso, siendo tambie´n ma´s irregulares sus
dimensiones y forma, en general. La reduccio´n del confinamiento cua´ntico queda
patente en el panel superior derecho donde se han representado los espectros de
fotoluminiscencia a baja temperatura de muestras recubiertas equivalentes a las de
las ima´genes y una intermedia con xGa=5%. Aumentando el contenido de Ga, no so´lo
la energ´ıa del ma´ximo de la banda de PL no aumenta, sino que disminuye 150 meV
desde (c) a (d). Esta disminucio´n se debe al aumento del taman˜o vertical y lateral
de los hilos al incrementar xGa, pero tambie´n cabe esperar un efecto de localizacio´n
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fuerte debido a la pronunciada inhomogeneidad que se observa en la muestra con
mayor contenido en Ga. Efectivamente, al aumentar xGa de 5% a 15%, la banda
de emisio´n se estrecha y desplaza hacia bajas energ´ıas, ma´s de lo que cabe esperar
por el aumento de taman˜o extra´ıdo de las imagenes de AFM. De hecho, el modelo
teo´rico propuesto anteriormente falla en el ca´lculo de las energ´ıas de transicio´n de la
muestra con xGa=15%, mientras que au´n proporciona resultados satisfactorios para
su homo´loga con menor concentracio´n de Galio [fig. 3(f)].
Figura 4: La evolucio´n con la temperatura de muestras que contienen hilos cua´nticos
GaxIn1-xAs/InP con x variable es analizada basa´ndonos en la diferente morfolog´ıa y dimensio-
nes de los mismos.
Las diferencias continu´an al investigar la evolucio´n de la fotoluminiscencia con
la temperatura en las tres muestras. En la figura 4(a) se han representado los es-
pectros correspondientes a 50 K y 240 K obtenidos en las diferentes muestras. El
comportamiento para las muestras con menor contenido en Ga puede ser descrito
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adecuadamente atendiendo a los mecanismos de escape te´rmico de portadores desde
los hilos. En dicho modelo, a partir de cierta temperatura, que dependera´ del con-
finamiento cua´ntico, los portadores fotogenerados y atrapados en hilos homoge´neos
de diferentes alturas pueden, o bien recombinar radiativamente, o escapar te´rmi-
camente hacia la barrera o hacia un nivel de impureza dado donde recombinara´n
no radiativamente1 [54]. Por este mecanismo, los hilos de menor taman˜o son los
primeros en perder sus portadores, observa´ndose como resultado una disminucio´n
de la intensidad de la banda de PL a altas energ´ıas y una reduccio´n de la anchura
de la banda a temperaturas relativamente bajas [fig. 4(c)]. Tal y como indican las
flechas de la figura 4(a) para la muestra con xGa=0%, el ma´ximo de la PL cam-
biara´ sucesivamente de una componente gaussiana a la inmediata de menor energ´ıa
al aumentar la temperatura. Sin embargo, el centroide de la emisio´n, o energ´ıa que
divide la intensidad integrada en dos partes iguales, deber´ıa evolucionar siguiendo
la banda prohibida del InAs, como cabe esperar de la interaccio´n electron-fono´n, y
se muestra en la figura 4(b).
En contraste, la situacio´n para la muestra ma´s inhomoge´nea, xGa = 15%, es
completamente diferente. Por un lado, como ya se ha dicho, el desplazamiento hacia
bajas energ´ıas de la banda de emisio´n es mucho mayor del que cabe esperar dadas
las dimensiones y composicio´n promedio de las nanoestructuras. Por otro lado, la
evolucio´n de la luminiscencia con el aumento de temperatura es completamente
ano´malo y se aleja del comportamiento esperado en este sistema y observado para
las otras dos muestras [Figs. 4]. Todo apunta a que en dicha muestra la descripcio´n
de los estados electro´nicos no puede hacerse en los te´rminos usuales de confinamiento
fuerte y acoplamiento de hilo a hilo despreciable. En su lugar, las nanoestructuras
de GaInAs formadas en esta muestra no pueden considerarse independientes unas de
otras y los mecanismos de hopping entre centros de localizacio´n de diferente taman˜o
y distribuidos aleatoriamente en la superficie han de incluirse en la descripcio´n de
sus propiedades o´pticas y electro´nicas. La diferencia principal que permite dicho
1Un modelo de ecuaciones de balance puede dar cuenta de esta fenomenolog´ıa adecuadamente
[86].
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cambio de comportamiento es el diferente grado de confinamiento de unas y otras.
En el caso de la muestra ma´s inhomoge´nea el pobre confinamiento del electro´n y
hueco, provoca una localizacio´n del centro de masas del excito´n. Esto introduce
nuevos feno´menos debidos a la correlacio´n coulombiana en este sistema, que no se
hallan presentes cuando el grado de confinamiento es elevado. Dicha descripcio´n ha
sido aplicada con e´xito a sistemas bidimensionales y unidimensionales altamente
desordenados y cabe esperar que explique adecuadamente los resultados obtenidos
en nuestro caso, aunque es necesario ma´s trabajo a fin de cuantificar exactamente
su contribucio´n [161, 162, 163].
Como vemos, la estructura morfolo´gica de las nanoestructuras afecta de manera
importante a las propiedades de las mismas, no so´lo a t´ıtulo individual (por el cam-
bio del potencial de confinamiento), sino tambie´n en su comportamiento colectivo.
A fin de obtener hilos y cajas cua´nticas homoge´neos entre si, las condiciones de cre-
cimiento han de ser exactamente controladas. Sin embargo, el cara´cter esponta´neo
del me´todo autoensamblado, provoca que, en la mayor´ıa de los casos, ello no sea
suficiente, y las nanoestructuras formadas tengan una cierta dispersio´n de taman˜os.
Una estrategia para corregir esta inhomogeneidad e incluso controlar la posicio´n de
las nanoestructuras formadas, consiste en el crecimiento de e´stas sobre substratos
pre-estructurados por me´todos qu´ımico-f´ısicos, tal y como se comento´ en la seccio´n
2.1. El otro me´todo se basa en el apilamiento sucesivo de las nanoestructuras en es-
tructuras multicapa y sera´ brevemente descrito a continuacio´n para hilos cua´nticos
InAs/InP.
Las figuras 5(a) y (b) muestran dos imagenes de microscop´ıa de transmisio´n de
electrones (TEM), realizadas en la seccio´n transversal de dos muestras que contie-
nen diez capas de hilos cua´nticos InAs/InP separadas entre si dInP=5 nm y 13.5
nm, respectivamente [55]. Los espectros de fotoluminiscencia a baja temperatura de
dichas muestras se representan en el panel derecho de dicha figura junto a los de
dos muestras que contienen una sola capa de hilos para comparar. En primer lugar,
la simple inspeccio´n visual de las imagenes de TEM nos informa de que mientras
que en la muestra con menor espaciamiento todos los hilos cua´nticos presentes en la
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Figura 5: Imagenes de XTEM de dos muestras que contienen diez capas apiladas de hilos cua´nticos
InAs/InP con diferente espesor de la capa espaciadora dInP : a) 5 nm y b) 12.5 nm. Los espectros
de fotoluminiscencia correspondientes, representados en d) y e), confirman el efecto de autofiltra-
do de taman˜os producido por el apilamiento al ser comparados con la distribucio´n multimodal
caracter´ıstica de una sola capa en a).
primera capa dan lugar a un punto de nucleacio´n sobre el que se apilan de manera
correlativa los hilos de las siguientes capas, esto so´lo ocurre en la figura 5(b) para
hilos de taman˜o especialmente grande en la capa inicial. Esta correlacio´n entre el
taman˜o del hilo propagado y el espesor de la capa espaciadora es la clave del me-
canismo de autofiltrado de taman˜os. Para un espesor dado, so´lo aquellos hilos que
alcancen un taman˜o cr´ıtico en la primera capa provocara´n una deformacio´n ela´stica
apreciable sobre su vertical que sirva de punto de nucleacio´n de la capa subsiguien-
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te. Si dInP es muy grande el efecto del apilamiento sera´ nulo en la distribucio´n de
taman˜os. Ahora bien, cuando el espaciamiento se reduce adecuadamente, los hilos
ma´s grandes comenzara´n a propagarse dando lugar a hilos homoge´neos entre si api-
lados verticalmente. En este caso, dado que la distancia existente entre columnas es
elevada, la coherencia del campo de deformaciones se reduce tan so´lo a la direccio´n
vertical dentro de una misma columna. Finalmente, cuando el taman˜o cr´ıtico se
aproxima al taman˜o promedio de la distribucio´n en la primera capa, pra´cticamente
todos los hilos se propagan verticalmente produciendo un campo de deformaciones
coherente en todo el volumen y una distribucio´n de taman˜os uniforme. El nu´mero
de capas necesario para homogeneizar una distribucio´n inhomoge´nea presente en la
primera capa ha sido calculado nume´ricamente por Tersoff [164], para el caso de
cajas cua´nticas InAs/GaAs. Dicho ca´lculo supone que las cajas enterradas afectan a
la posicio´n y taman˜o de las cajas que se van a formar en la capas sucesivas, perma-
neciendo ellas mismas inalteradas. La eficiencia observada en la figura 5(a), donde
todo el volumen se ha autoorganizado dando lugar a una distribucio´n homoge´nea,
parece indicar que a las altas temperaturas en que se realiza el crecimiento, el in-
tercambio As/P puede acelerar dicho proceso provocando que el autofiltrado ocurra
simultaneamente en la capa enterrada y en la que au´n se esta´ formando [57, 58].
Como vamos a ver, los resultados de fotoluminiscencia no hacen ma´s que corro-
borar esta hipo´tesis. La banda de emisio´n de una muestra que contiene una sola
capa de hilos InAs/InP consta de mu´ltiples componentes gaussianas, cada una de
ellas de ∼25 meV de anchura (FWHM), que corresponden a diferentes familias con
alturas t´ıpicas entre 7 y 13 ML dependiendo de la muestra particular [fig. 5(c)]. En
la muestra multicapa con mayor espaciamiento dicha dispersio´n de taman˜os sigue
presente y da lugar a una banda ancha de emisio´n que coincide en energ´ıa y anchura
con la suma inhomoge´nea de las componentes presentes en las muestras simples [fig.
5(e)]. Junto a esta banda y a ma´s baja energ´ıa, aparecen dos componentes adicio-
nales no presentes en las muestras de una sola capa. Dichas componentes han sido
asociadas a la emisio´n de los hilos de mayor taman˜o (en proporcio´n 1:3) que si que
han conseguido formar apilamientos verticales en esta muestra con alturas de 14±4
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ML segu´n la estad´ıstica de taman˜os llevada a cabo. En la muestra multicapa con
menor espaciamiento, por el contrario, casi todo el material contribuye al apilamien-
to vertical y el efecto de autofiltrado es acusado. El espectro se reduce en este caso
a dos u´nicas componentes a 0.805 y 0.728 eV de ∼ 60 meV cada una, anchura que
es compatible con las fluctuaciones de 2 ML observadas entre hilos de la misma
columna en las imagenes de XTEM.
El efecto del acoplamiento ela´stico resulta pues evidente, pero todav´ıa queda es-
clarecer la presencia o no de acoplamiento electro´nico entre los hilos de una misma
columna. Los ca´lculos correspondientes a hilos aislados de altura igual al prome-
dio obtenido de las ima´genes de TEM (11 ML) arrojan una energ´ıa para el estado
fundamental de 0.839 eV, que es ligeramente superior a la posicio´n del ma´ximo de
la componente de ma´s alta energ´ıa en esta muestra. Para una altura de 12 ML,
el modelo ofrece un valor de 0.807 eV que es pra´cticamente el valor experimental.
Aunque es posible una disminucio´n de la energ´ıa de la transicio´n inter-banda de
20 meV debido al acoplamiento electro´nico vertical (disminucio´n efectiva del confi-
namiento), el modelo en si mismo tiene una incertidumbre de 1-2 MLs que impide
una discriminacio´n concluyente a este respecto. Finalmente, la componente a ma´s
baja energ´ıa en esta muestra ha de provenir de hilos de mayor taman˜o homoge´neos
entre si, pero que no aparecen en las a´reas examinadas por XTEM siendo su energ´ıa
compatible con una altura promedio de 14±2 ML.
En definitiva, vemos que el estudio conjunto de las propiedades morfolo´gicas y
o´pticas de hilos cua´nticos autoensamblados permiten extraer informacio´n valiosa
sobre la estructura electro´nica de estas nanoestructuras. En el caso del sistema
InAs/InP el intere´s se centra en la obtencio´n, mediante el confinamiento cua´ntico,
de dispositivos emisores de luz ma´s eficientes en el rango de las telecomunicaciones
por fibra o´ptica (1.55 µm). Por ello, los estudios fundamentales llevados a cabo
son de la mayor importancia para encontrar la combinacio´n ideal de composicio´n,
taman˜o y distribucio´n o´ptimos para dichos dispositivos.
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